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1 Introducción  En sus inicios, la ciencia de los materiales básicamente consistía en utilizar los elementos que la naturaleza provee (hierro, silicio, etc.), y desarrollar nuevos compuestos mezclando estos elementos de manera inteligente. En las últimas décadas del siglo XX,   la comunidad científica logró grandes progresos en las técnicas destinadas a la fabricación y control de  estructuras en las que los átomos se depositan capa por capa, permitiendo la obtención de dispositivos a escala nanoscópica [1-3]. Estos avances se enmarcan dentro de lo que hoy en día conocemos como nanociencia. En términos generales, se puede definir como nanociencia al diseño, producción y caracterización de  dispositivos y/o sistemas por medio del control de la materia a escala nanométrica [4]. Tales sistemas presentan propiedades particulares que no se observan en sus componentes a escala nanoscópica. Gracias a los avances logrados en el control y el diseño de estructuras semiconductoras a escalas nanométricas, ha sido posible crecer estructuras artificiales de tamaño comparable o incluso menor que la longitud de onda de De Broglie de sus portadores (electrones y huecos) [5]. Distinguimos tres tipos de nanoestructuras en función del número de dimensiones que presentan con escala nanométrica; las bidimensionales se conocen como pozos cuánticos (quantum wells: QWs), las cuales sirvieron de estímulo para reducir la dimensionalidad de los sistemas semiconductores, dando nacimiento a sistemas monodimensionales y cero dimensionales conocidos como hilos cuánticos (quantum wires: QWRs) y puntos cuánticos (quantum dots: QDs);  Los tres casos se ilustran en la figura 1.1. Estos últimos, debido al fuerte confinamiento espacial sufrido por los portadores de carga, exhiben niveles energéticos con separaciones de decenas de mili-electronvoltios. Este espectro de energía discreto es análogo al observado en los átomos, por lo que, con frecuencia, se hace referencia a estas nanoestructuras como átomos artificiales [6-8]. Sin embargo, a diferencia de los átomos, los QDs ofrecen la posibilidad de manipular algunos aspectos de su naturaleza cuántica, como su estructura energética y el número de portadores de carga ocupando el QD,  a través de la adecuada manipulación en el proceso de fabricación [9-10].   La versatilidad en el diseño de estas nanoestructuras hace que los QDs ofrezcan un escenario de gran interés para estudios de fenómenos físicos fundamentales, como son el confinamiento cuántico y la interacción de coulomb. Por otra parte, las posibilidades de estas nanoestructuras en aplicaciones tecnológicas son enormes, abarcando campos como la óptica, la optoelectrónica, las tecnologías cuánticas, las telecomunicaciones y la biomedicina, entre otras [11-15].        
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Figura 1.1: Evolución de la densidad de estados a medida que aumenta el confinamiento. La notación 
nD corresponde a las dimensiones en las que los portadores se pueden mover libremente: 3D para el 
material en volumen, 2D para el pozo cuántico, 1D para el hilo cuántico y 0D para el punto cuántico.   
1.1 Nanoestructuras de puntos cuánticos  Los primeros trabajos teóricos de nanoestructuras de semiconductores aparecen en la década de los 60 con el trabajo pionero de Keldish sobre las superredes, pero no es hasta los 70 cuando se intensificó la investigación experimental en este campo gracias a la fabricación de las primeras superredes por Esaki y Tsu, [16]. Sin embargo, no es hasta la década de los 80 que la idea de punto cuántico aparece gracias al análisis de los espectros ópticos obtenidos por Ekimov y otros. Estos autores lograron crecer nanocristales de CdS de tamaños de entre 3 a 30 nm calentando una matriz de vidrio de silicato  con impurezas de CdS. Estos nanocristales tenían la capacidad de confinar los portadores por medio de un “pozo de potencial tridimensional” [17].  Ya en la década de los 80, Arakawa y Sakaki [18] propusieron introducir un pozo cuántico multidimensional (confinamientos 2D, 1D a 0D) en la zona activa de un diodo láser que permitiera obtener dispositivos de características superiores a los convencionales (baja corriente umbral y alta estabilidad con la temperatura), lo cual potenció aún más las investigaciones en estas estructuras dos dimensionales. Sin embargo, no es hasta  la década de los 90 que D. Leonard consigue crecer una muestra de QDs libres de defectos [19], lo cual fue posible gracias al uso de  la técnica de crecimiento por epitaxia de haces moleculares (Molecular Beam Epitaxy: MBE). Con el paso del tiempo se han ido desarrollado varios tipos de técnicas para obtener estas nanoestructuras. Las técnicas más empleadas son el MBE y la síntesis química (QDs coloidales) [20]. Las muestras obtenidas con cada una de estas técnicas presentan una serie de ventajas. En el caso del MBE, esta técnica ofrece la posibilidad de hacer crecer materiales a escalas de monocapas atómicas. Además, se puede monitorizar el proceso de crecimiento in situ y en tiempo real con técnicas RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction). Sin embargo, es una técnica con altos costes económicos, lo que dificulta la producción a gran escala.  Por otra parte, los puntos cuánticos crecidos con síntesis química presentan emisión a temperatura ambiente y  la posibilidad de sintonizar su longitud de onda de emisión (o absorción) controlando el tamaño de la nanoparticula durante la síntesis química [21]. Su 
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bajo coste de producción ha hecho que algunas aplicaciones hayan alcanzado niveles de producción industrial, como su incorporación como emisores de luz tipo LED  [22]. Además, existen investigaciones que pretenden aprovechar las propiedades de estos QDs para usarlos como trazadores de células y agentes de contraste en aplicaciones médicas [23]. En este trabajo estudiaremos muestras con QDs crecidos por MBE. Los procedimientos epitaxiales se realizan siguiendo algunas pautas generales, las cuales son conocidas como modos de crecimiento. Cuando se habla de modos de crecimiento se hace referencia a las condiciones en las cuales se realiza el crecimiento de la estructura (temperatura del sustrato, velocidad de deposición del sustrato, etc.) y, por supuesto, las propiedades de los materiales utilizados (constante de red, constante de elasticidad, etc.) En efecto, uno de los factores que más condiciona el crecimiento de estas nanoestructuras es el desacuerdo en el parámetro de red del material depositado y el sustrato. En este trabajo las muestras estudiadas solo constan de dos tipos de materiales (InAs y GaAs). Estos materiales han despertado un particular interés en el crecimiento de QDs. Las razones son varias, pero, principalmente se debe a que la deposición de poco más de una monocapa atómica de InAs  sobre un substrato de GaAs conduce a la formación de estructuras cristalinas tridimensionales con menos defectos (conocido como modo Stranski-Krastanov, que se explicará en detalle en la sección 2). Además, la emisión óptica de estas estructuras presenta anchuras homogéneas estrechas, asociada a transiciones electrónicas entre niveles discretos, similar a la recombinación electrónica de un átomo  [24]. Otra de las grandes ventajas que presentan los QDs de InAs sobre substratos de GaAs respecto a otros materiales, reside en la viabilidad de su integración en dispositivos basados en la tecnología de materiales III-V,  ampliamente estudiada y establecida. Sin embargo, una desventaja que presentan estas nanoestructuras es su  pérdida de emisión a medida que aumenta su temperatura de operación [25], y su longitud de onda de emisión, lo cual representa un problema a la hora de usar estas nanoestructuras como materiales activos en aplicaciones realistas para las tecnologías de las telecomunicaciones.  
1.2 Propiedades de los puntos cuánticos  En este apartado se describirán las propiedades electrónicas y ópticas más importantes de los QDs, las cuales, despertaron un gran interés sobre estas nanoestructuras. No solo desde el punto de vista fundamental, sino también por las posibilidades que ofrecen a nivel tecnológico.     
1.2.1 Confinamiento excitónico en puntos cuánticos   Debido al confinamiento espacial al que están sometidos los portadores dentro de un QD y la interacción de Coulomb entre los portadores, cuando un par electrón-hueco (e--h+) queda atrapado dentro de un QD se forma una cuasi-partícula, llamada excitón (X0). En contraste a los materiales semiconductores en volumen, donde el excitón se estabiliza solo 
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por medio de la interacción coulombiana y decae rápidamente (∼ del orden de los picosegundos), el potencial de confinamiento espacial en un QD, sumado a la interacción coulombiana del par e--h+, hace que el estado excitónico sea más estable y tenga tiempos de vidas más largos (∼1 ns) [5].  El estado fundamental del QD está cuatro veces degenerado, ya que es combinación de los estados de electrones  �± 1
2
 〉 y de los estados de huecos pesados  �± 3
2
 〉 :  
 |𝑋𝜎− 〉 =  �+ 12 ↑  −  32 ⇓〉 =  |−1 〉 
 |𝑋𝜎+ 〉 =  �− 12 ↓  +   32 ⇑〉 =  |+1 〉 
 |𝐷𝑋− 〉 =  �− 12 ↓  −  32 ⇓〉 =  |−2 〉 
 |𝐷𝑋+ 〉 =  �+ 12 ↑  +   32 ⇑〉 =  |+2 〉  donde las fechas (↑y⇓) representan el espín del electrón y del hueco, respectivamente. Dos de estos estados son ópticamente activos (momento angular total ±1), y conocidos como estados “brillantes”, ya que pueden decaer ópticamente al estado fundamental del semiconductor emitiendo un fotón polarizado circularmente (σ±). Los otros dos estados (momento angular total ±2) son ópticamente no activos, y se denominan estados “oscuros”.  En la práctica, el estado excitónico cuatro veces degenerado solamente puede tener lugar en QDs “ideales”, pues debido a la interacción de intercambio de largo y corto alcance, la degeneración de los niveles se rompe [26].  El excitón neutro (par electrón-hueco) es el más simple de los complejos excitónicos que se pueden observar en el espectro de fotoluminiscencia de un QD. Pero se pueden observar estados más complejos cuando un excitón es capaz de ligar o enlazar un electrón o un hueco extra, formándose excitones cargados, que se conocen con el nombre de Triones negativos o positivos (X- o X+), respectivamente. Por otra parte, cuando la densidad de excitones aumenta, la interacción se hace más intensa, dando lugar a la ocupación total del estado fundamental del QD (capa s)  por dos portadores de cada tipo, formándose así estados más complicados como la molécula excitónica o biexcitón (XX0). Incluso, cuando se añade un electrón o un hueco al biexciton pueden aparecer transiciones asociadas a biexcitones cargados (XX+, XX-). También se puede observar el excitón doblemente cargado, con tres electrones y un hueco, X2-. Aunque, en este caso, el tercer electrón está ocupando el primer estado excitado del QD, por lo que se su configuración puede dar origen a estados singlete y triplete [27]. En la figura 1.2 se ilustran algunas de estas especies excitónicas. La identificación de las diferentes especies excitónicas en los espectros de fotoluminiscencia de los QDs es el primer paso para comprender la dinámica de los portadores, que es fundamental para la comprensión y la mejora de los dispositivos basados en QDs y sus aplicaciones tecnológicas.   
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Figura 1.2: Esquema de la configuración de carga y la interacción de Coulomb directa para las 
cuatro especies excitónicas básicas. Excitón neutro (X0), trión negativo (X-), trión positivo (X+), y 
biexcitón (XX0).  Cada una de estas especies excitónicas aparecen desplazadas varios meV con respecto a la transición del excitón neutro (X0) [28].Típicamente, en QDs de InAs, el trión negativo y positivo se encuentra desplazado a menores y mayores energías, respectivamente. La posición relativa de las líneas de emisión del QD, asociada al efecto de la interacción coulombiana entre portadores, dependerá de factores como la morfología, la composición o el tamaño del QD [29]. Contrario a lo que sucede en los semiconductores en volumen, donde la transición XX0 puede disociarse en dos excitones espacialmente separados, en un QD el potencial de confinamiento no permite la creación de dos excitones independientes, por lo que se mantienen los dos pares localizados. La interacción coulombiana entre los cuatro portadores da lugar a una diferencia entre la energía del biexcitón y la energía de dos excitones, respecto a la energía del estado fundamental sin ocupar E(XXb)=2EX0-EXX0-E00, cantidad que es conocida como la energía de enlace del biexcitón, y que se puede medir directamente de los espectros de fotoluminiscencia. Esta cantidad es de unos pocos milielectronvoltios, y puede ser positiva (carácter enlazante), o negativa (carácter antienlazante). Un QD que se encuentre excitado en un estado biexcitónico puede emitir dos fotones de diferentes energías siguiendo un proceso nombrado como cascada de fotones. El primer fotón se emite en la recombinación del primer par e--h+, cambiando el QD del estado XX0 al estado X0, mientras que el segundo se emite a través de la recombinación del segundo par, pasando del estado X0 al fundamental (QD vacío). Esta cascada de dos fotones tiene un especial interés tecnológico, como veremos más adelante.     
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1.2.2 Almacenamiento de un número pequeño de electrones  Otra de las propiedades interesantes que presentan los QDs es la posibilidad de almacenar un número pequeño de electrones, lo cual abre la posibilidad de inyectar electrones con determinado espín de manera controlada y secuencial [30]. Está propiedad es especialmente interesante para aplicaciones en el campo de la computación cuántica, ya que es posible utilizar el espín de dicho electrón extra inyectado como bit cuántico (qubit). El manejo y control de estos bits cuánticos ofrece la posibilidad de definir  puertas lógicas cuánticas, elementos básicos de las próximas tecnologías cuánticas de la información. Loss y DiVicenzo [31] propusieron un conjunto de puertas lógicas cuánticas de uno o dos qubits utilizando los estados de espín de QDs acoplados. Estos QDs acoplados simulan moléculas a través de la superposición de la función de onda de electrones confinados en QDs diferentes. Por este motivo, en los últimos años se están dirigiendo muchos esfuerzos en la investigación del comportamiento electrónico y la dinámica del espín en QDs con diferentes geometrías y tamaños [32-33].   
1.2.3 Emisión de fotones individuales   Como ya fue mencionado anteriormente, en los QDs, las transiciones ópticas entre la banda de valencia y la banda de conducción tienen lugar para energías discretas.  La recombinación de los pares  electrón-hueco confinados en el QD, o dicho de otra forma, el decaimiento de este excitón para que el QD vuelva a su estado fundamental, produce la emisión de un solo fotón. Después de la emisión de este fotón, no se emitirá otro hasta la formación de un nuevo excitón. De este modo, como sucede con los átomos, la emisión de fotones se produce de uno en uno. Por esta razón los QDs pueden ser considerados como fuentes de luz de fotones individuales.  Los portadores de carga pueden ser generados en el QD por inyección eléctrica o bombeo óptico. Los portadores son generados  normalmente en el material masivo que rodea el QD y hace el papel de barrera de potencial, para después de un determinado tiempo (tiempo de captura) ser atrapados en el QD.  Como ya se ha mencionado, en comparación con los átomos, los QDs son flexibles en su diseño. Sin embargo, los QDs también presentan algunas desventajas importantes, como  la pérdida de coherencia de la emisión óptica  o de una variabilidad de sus propiedades ópticas dependiendo de factores como el tamaño, la composición, campo de tensiones o entorno electrostático propio del QD.  Además, la emisión de fotones uno a uno en estas nanoestructuras, ideal cuando los QDs se enfrían hasta temperaturas criogénicas (4-10 K), se aleja de este comportamiento ideal al aumentar la temperatura, si bien algunos diseños han logrado medidas de fotones uno a uno con temperaturas de operación de hasta 220K [34].  El desarrollo de fuentes eficientes emisoras de fotones individuales plantea un gran reto en el contexto de la comunicación cuántica. En concreto, en el entorno de la codificación de la información transmitida (criptografía) [35]. En la criptográfica cuántica es esencial la 
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exacta emisión de  fotones individuales para garantizar que la información trasmitida no pueda ser extraída y manipulada. Los láseres pulsados atenuados que se utilizan normalmente en experimentos de criptografía cuántica no son los candidatos más adecuados para emular fuentes de fotones individuales, ya que, el láser atenuado sigue una estadística de emisión de Poisson. Por tanto, aunque el valor medio del número de fotones emitidos sea igual a 1, siempre existirá una probabilidad no nula de emitir dos fotones, tres o más. Además, la mayor probabilidad estará asociada con el estado vacío. Es decir, la no emisión de fotones. Sin embargo, el QD sigue una estadística de emisión de fotones sub-Poissoniana, con un carácter antiagrupado. De esta forma, el valor medio del número de fotones emitido es 1, y existe una probabilidad nula de tener emisión en vacío o con dos o más fotones. Los QDs de InAs depositados sobre sustrato de GaAs son buenos candidatos para suplir la necesidad de este tipo de fuentes [36], ya que, no solo cumplen con la propiedad de ser emisores de fotones individuales, sino que también pueden emitir luz en longitudes de onda en varias de las ventanas de telecomunicaciones [37], como veremos más adelante.  
1.2.4 Emisión de fotones entrelazados  Otra de las características interesantes de los QDs es su capacidad de emitir fotones entrelazados. El entrelazado es una pieza fundamental en todo esquema de procesamiento de información cuántica, como por ejemplo la criptografía o la computación cuántica [38]. El diseño de sistemas donde el entrelazado pueda ser manejado a voluntad resulta de un gran interés. Un factor de gran importancia para todo este tipo de aplicaciones es el número de pares de fotones generados por ciclo, ya que la emisión de múltiples pares de fotones introduce errores, debido a la posibilidad de que dos fotones individuales no estén entrelazados. Una de las aproximaciones más estudiadas consiste en obtener fotones entrelazados en polarización a través de la cascada radiativa biexcitón-excitón generada en un QD [39], donde se  producen dos fotones por cada ciclo de excitación. En la figura 1.3 se esquematiza la cascada radiativa biexcitón-excitón, donde se pueden observar las dos vías de recombinación biexcitónica a partir de la aniquilación de un excitón neutro intermedio. En un QD ideal (con simetría rotacional) los estados brillantes se encuentran degenerados, dando lugar a dos fotones indistinguibles en energía. Sin embargo, un QD real puede ser asimétrico,  a nivel  estructural o  geométricamente, y la interacción de intercambio electrón-hueco rompe la degeneración, desplazando las posiciones energéticas de los estados brillantes dando lugar a desdoblamiento energético, llamado desdoblamiento de estructura fina (“Fine Structure Splitting”, FSS).   
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Figura 1.3: representación esquemática de la cascada radiativa del decaimiento biexcitón-excitón 
donde ∆EFSS  es la energía en que la estructura fina y ∆ERad la anchura de línea radiativa.   La presencia de una FSS significativa implica que la recombinación en cascada biexcitón-excitón ocurrirá por dos caminos de energías distinguibles, anulando así la obtención de fotones entrelazados.  Como se observa en la figura 1.3 (izquierda), cuando la FSS es mucho más grande que la anchura de la línea de emisión radiativa ∆Erad, los dos posibles caminos de recombinación son distinguibles, produciendo pues la emisión de pares de fotones de polarización correlacionada clásicamente [40], [41]. Por el contrario, si la FSS es menor que ∆Erad (Figura 1.3 derecha), los dos caminos de desintegración son indistinguibles, logrando así la producción de dos fotones entrelazados. Dado que el caso más común en los QDs de InAs/GaAs es una FSS significativamente mayor que ∆Erad muchos de los esfuerzos en investigación se centran en la reducción de la FSS [42], [43], pues estos QDs, aparte de ser una alternativa interesante para las tecnologías cuánticas, cuentan con el beneficio añadido de su integración en una estructura de inyección similar a un LED [44].   
 
1.2.5 Función de correlación de segundo orden   Las fuentes de fotones se pueden clasificar  a partir de su estadística de emisión de fotones, factor que se determina a partir de la función de autocorrelación de segundo orden de los fotones emitidos, g2(τ). La función de autocorrelación parametriza la probabilidad de detectar un segundo fotón en un tiempo de retardo t+τ dada la detección de un primer fotón en un tiempo t. La expresión de la función de correlación de segundo orden es: 
𝑔2(𝜏) = 〈𝐼(𝑡)𝐼(𝑡 + 𝜏)〉
𝐼2
= 〈𝐸∗(𝑡)𝐸∗(𝑡 + 𝜏)𝐸(𝑡 + 𝜏)𝐸(𝑡)〉
〈𝐸∗(𝑡)𝐸(𝑡)〉2   
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 En donde I(t) y E(t) son  la intensidad y el campo eléctrico de la luz en el tiempo t. Existen dos situaciones particulares las cuales pueden ser descritas con la teoría clásica: i) luz caótica basada en una distribución Bose-Einstein (luz térmica). ii) luz coherente, como la producida por un haz láser, que sigue una distribución tipo Possion.  Para  el caso de luz cuántica, o lo que es lo mismo, incorporar la cuantización del campo electromagnético en la descripción de la luz, la función de correlación de segundo orden se puede reescribir como:: 
𝑔2(𝜏) = 〈𝑛1(𝑡)𝑛2(𝑡 + 𝜏)〉
〈𝑛1(𝑡)〉〈𝑛2(𝑡 + 𝜏)〉 De esta manera ni(t) representa las cuentas de fotones registradas por el detector i en un determinado tiempo t. g2(τ) es proporcional a la medición de la probabilidad conjunta de detectar la llegada de un fotón al detector 1 en el tiempo t y de otro fotón al detector 2 en el tiempo t + τ. El método estándar utilizado para medir la estadística fotónica de la luz es el interferómetro Hanbury-Brown-Twiss (HBT)  [45]. El esquema mostrado en la figura 1.4 podría considerarse una de las configuraciones más sencillas de esta experiencia.  El esquema experimental consta de una fuente emisora de luz (muestra a estudiar), un divisor de haz, dos receptores con amplificación y un sistema de correlación. La luz emitida es separada al 50% por medio del divisor de haz. Cada haz resultante es medido por un detector (normalmente fotodiodos de avalancha, APD) conectados a un analizador de intervalo de tiempo que recoge el desfase entre un evento de detección ocurrido en el detector 1 (APD1) y otro evento en el detector 2 (APD2) asociados al mismo haz de luz emitido por la fuente.  
 
Figura 1.4: esquema del interferómetro Hanbury-Brown-Twiss.  Según los resultados obtenidos de las medidas de la función de correlación de segundo orden se puede realizar una clasificación de la luz emitida por una fuente en tres regímenes. El primero régimen, conocido como agrupado (bunched figura 1.5 (a)), se caracteriza por mostrar una tendencia por parte de los fotones a estar más cercanos temporalmente entre sí. En el régimen coherente (figura 1.5 (b)) los fotones se emiten de 
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manera aleatoria, de forma que no hay un espaciado con mayor probabilidad. Y, finalmente, en el régimen antiagrupado (antibunched, figura 1.5 (c)) los fotones tienden a permanecer equiespaciados temporalmente entre ellos. En el grafico 1.5 se esquematiza cada una de estas situaciones.  
 
Figura 1.5: ilustración esquemáticas de la serie de eventos de fotones registrados para fuentes de luz 
con diferentes estadísticas: (a) agrupado, (b) aleatoria, (c) antiagrupado.  Esta clasificación en la estadística de emisión de los fotones se evalúa mediante la forma de la función de correlación de segundo orden, obtenida por medios experimentales en las experiencias de correlación de fotones usando montajes de interferómetro de intensidad del tipo Hanbury Brown & Twiss. Por lo tanto, según los valores obtenidos por g2(τ) la luz puede ser clasificada bajo tres tipos; i) luz térmica: para este tipo de luz se obtiene  que  g2(0) > 1 mientras que g2(τ) →1 para τ>>t. ii) luz coherente: en este caso tenemos que g2(τ)=1 independiente de valor de τ. Si g2(0)<1. iii) finalmente tenemos el caso de luz antiagrupada, que no tiene análogo clásico, y donde g2(τ) →0 cuando τ→0, mientras que g2(τ) →1 para τ>>t. 
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1.3 Objetivos  En la presente tesis se han realizado un conjunto de investigaciones experimentales en el marco de la micro-espectroscopia óptica como base para el estudio de las propiedades ópticas y la dinámica de recombinación excitónica en puntos cuánticos (QDs) auto-ensamblados de InAs crecidos sobre substrato de GaAs e InGaAs (substrato metamórfico). Este estudio se ha completado con experimentos de correlación de fotones emitidos por estos puntos cuánticos. En el primer análisis se realizó un estudio fundamental de las propiedades ópticas de muestras de puntos cuánticos de InAs sobre sustratos de GaAs, con el fin de comprender el comportamiento dinámico de los portadores fotogenerados dentro de un QD ante la variación de parámetros como temperatura, potencia de excitación y energía de excitación. La comprensión de los aspectos dinámicos de este primer grupo de muestras, bajo el prisma de un modelo numérico de población aleatoria, permitió entender el comportamiento de la emisión óptica de un QD aislado como un sistema lógico, basándonos en sus características de emisor de fotones uno a uno, lo cual es de especial interés en el ámbito tecnológico de la fotónica lógica.  En un segundo análisis se estudiaron un grupo de muestras de puntos cuánticos de InAs/GaAs crecidos sobre barreras de InxGa1-xAs (muestras metamórficas). La barrera de InGaAs produce un aumento de la longitud de onda de emisión, fenómeno que es de especial interés para generar muestras de puntos cuánticos con emisión en la segunda o la tercera ventana de las telecomunicaciones. Se realizó un estudio experimental de las propiedades ópticas fundamentales en estas muestras, emitiendo en longitudes de onda largas (1200-1300 nm). El estudio experimental de las propiedades ópticas fundamentales en estas muestras se dificulta por la detección de la señal de fotoluminiscencia, debido a la baja intensidad de emisión de fotones por parte de las muestras y los altos niveles de ruido por parte de los detectores a estas longitudes de onda. Por todo ello, en esta tesis se presentaron alternativas experimentales para aumentar la relación señal-ruido. En nuestro caso usamos redes de Bragg insertadas en fibras ópticas como alternativa a los monocromadores convencionales, ya que presentan una mayor eficiencia en la colección de la señal óptica.    
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1.3.1 Objetivos específicos  
• Estudiar las propiedades ópticas fundamental de las muestras de QDs auto ensamblados de InAs/GaAs, para lo que se utilizó un montaje típico de espectroscopia óptica con el que se obtuvieron los espectros de fotoluminiscencia de las muestras de colectivos de QDs y de QDs aislados.  
• Estudiar la evolución de dichas propiedades ópticas en función de su tamaño, forma y de las impurezas residuales presentes en la muestra.  
• Estudio de los aspectos dinámicos de los portadores fotogenerados (excitones y pares de electrones y huecos descorrelacionados) dentro de un QD, a través de una correcta identificación de las diferentes transiciones excitónicas observadas en el espectro de fotoluminiscencia de un QD.   
• Implementación de un modelo de población aleatoria (Random Population Model: RPM) para comprender la dinámica de recombinación de las diferentes poblaciones excitónicas y de portadores. Con este modelo numérico fue posible estimar los tiempos de escape de los portadores dentro de diferentes QDs, así como las tasas de generación en la capa mojante en función de la naturaleza del portador.  
• Aprovechando estos aspectos dinámicos se diseñó y se midió una función lógica de trasferencia NAND basada en la emisión de fotones uno a uno del QD, que puede ser la base para el desarrollo de nuevos dispositivos para tecnologías cuánticas del manejo de la información.  
• El interés en conseguir longitudes de onda en las ventanas ópticas de interés para las telecomunicaciones nos llevó a realizar el estudio espectroscópico de QDs auto ensamblados de InAs/GaAs con barreras de InxGa1-xAs (QD metamórficos). Así se estudiaron las transiciones ópticas asociadas a QDs de varias muestras para interpretar el efecto de la barrera InxGa1-xAs en función del contenido de indio.  El estudio y la comprensión de las propiedades ópticas de estos QDs  se enmarca dentro del objetivo de incluir estas nanoestructuras como material activo para dispositivos de las tecnologías de telecomunicaciones.   
• Con la finalidad de realizar un análisis de las propiedades ópticas de estas nanoestructuras propusimos implementar un montaje experimental basado en redes de Bragg en fibra óptica sintonizables, con el cual se logró aumentar la eficiencia de colección de la fotoluminiscencia más de un  orden de magnitud.         
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1.4 Publicaciones derivadas de esta tesis  El desarrollo de esta tesis doctoral dio como resultado 9  publicaciones en revistas científicas internacionales. Estas publicaciones representan la base para la presentación de un resumen con los resultados obtenidos (tesis por compendio de publicaciones adjuntadas como anexo).  En primer lugar, se presentará una descripción de los sistemas experimentales usados en cada uno de los distintos trabajos y estudios. El conjunto de resultados de esta tesis se resumirán en el tercer apartado. En la primera sección de este apartado de resultados, se presentarán los principales análisis relativos al estudio experimental de los espectros de fotoluminiscencia de QDs en colectivo (PL) y QDs aislados (µPL) de dos tipos muestras de QDs auto-ensamblados de InAs/GaAs y su evolución con la temperatura. En este se describirán los fenómenos dinámicos de los portadores producidos por la variación en la temperatura de las muestras. Para una mayor comprensión de los fenómenos observados se implementó un modelo de ecuaciones de balance con el que fue posible identificar el mecanismo de escape térmico de los portadores. La explicación de estos resultados se presentará en la sección 3.1. Este trabajo fue publicado en la revista Journal of Applied 
Physics con el nombre de “Size dependent carrier thermal escape and transfer in 
bimodally distributed self-assembled InAs/GaAs quantum dots”, y queda recogido en la referencia [45] de la presente Introducción. La participación del estudiante en este trabajo consistió en la toma de datos (espectros de PL y TRPL en función de la temperatura).  Estudios de µPL anteriores a esta tesis realizados en el grupo sobre las mismas muestras de QDs de InAs mostraron que, debido a la presencia de impurezas residuales aceptoras en el GaAs, es posible realizar un estudio de excitación selectiva (bombeo óptico selectivo). De esta forma se lograba seleccionar las transiciones excitónicas en los espectros de µPL según la energía de excitación. Aprovechando esta propiedad, en esta Tesis se diseñó una función lógica NAND con un experimento a dos colores. Para la comprensión de los aspectos dinámicos de los portadores fotogenerados excitando con diferentes energías se realizaron medidas espectroscópicas de µPL en función de la potencia de excitación y la energía de excitación, como también medidas de los transitorios temporales de PL para cada una de las transiciones excitónicas observadas en el espectro de µPL, como también experimentos de autocorrelación y correlación cruzada excitando a dos colores. Dichos estudios experimentales, junto con la implementación y el análisis de los resultados basados en el modelo de población aleatoria desarrollado por el Dr. Jordi Gomis, permitió estimar las tasas de generación de portadores correlacionados y descorrelacionados según la energía y la potencia de excitación, como también en función de los tiempos efectivos de escape fuera del QD. Estos resultados se publicaron bajo el nombre de “Two-Color Single-
Photon Emission from InAs Quantum Dots: Toward Logic Information Management 
Using Quantum Light”  en la revista Nano letters [46]. La participación del doctorando en este estudio consistió en la realización de los diferentes experimentos (µPL, TRPL y correlación de fotones) y su análisis, así como el desarrollo del modelo con el cual se simularon estos experimentos. Estos resultados se muestran en la sección 3.3, junto con un resumen (sección 3.2) sobre estudios más detallados de la dinámica de portadores 
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fotogenerados en QDs de InAs/GaAs con diferentes entornos de carga (manuscrito que se enviará en breve para su evaluación y publicación). En este estudio más detallado se ha logrado observar que aspectos dinámicos, como los tiempos efectivos de inyección y escape de los portadores del QD, así como las tasas de generación de portadores, están fuertemente relacionados con el entorno de carga de los QDs. Igualmente, para este trabajo, el doctorando también realizó las medidas experimentales espectroscópicas, así como la aplicación y desarrollo del modelo para la determinación de los parámetros dinámicos más relevantes y la redacción del manuscrito.  El interés en extender los estudios de las propiedades de estos dispositivos en longitudes de onda de mayor interés para las telecomunicaciones nos llevó a realizar estudios en otras series de muestras de QDs, con emisión en torno a 1.3 µm, (segunda ventana de las telecomunicaciones). Estas muestras, denominadas metamórficas, pues los QDs no se crecen sobre GaAs, sino sobre aleaciones de InGaAs,  permiten alcanzar longitudes de onda de emisión más largas que las típicas en QDs de InAs/GaAs. En el estudio titulado “Single 
quantum dot emission at telecom wavelengths from metamorphic InAs/InGaAs 
nanostructures grown on GaAs substrates” publicados en la revista Applied physics 
letters [37] se muestran los espectros de µPL de QDs en este tipo muestras metamórficas. Un estudio más detallado de los efectos de la capa de InxGa1-xAs y su concentración de indio se incluye en el artículo titulado “Sub-critical InAs layers on metamorphic InGaAs 
for single quantum dot emission at telecom wavelengths” publicado en Crystal 
Research and Technology [47]. En ambos trabajos se identificaron cada una de las especies excitónicas observadas en los espectros de µPL. La sección 3.4 del presente trabajo se dedicará al resumen de estos resultados. La participación del doctorando en este trabajo radicó en las medidas de los espectros de µPL y su análisis para realizar la identificación de cada una de las especies excitónicas observadas en los espectros.   Finalmente, para poder estudiar la evolución temporal y la correlación de fotones de este último tipo de muestras metamórficas, se diseñó un montaje experimental que permitió reducir el nivel de pérdidas en colección, y aumentar así la razón señal ruido. El montaje se basó en el uso de un filtro de Bragg sintonizable grabado en fibra óptica, el cual permite aumentar la eficiencia de colección más de un orden de magnitud. Esta mejora permitió obtener medidas de transitorios de µPL y estudiar su evolución con la potencia de bombeo. Estos estudios se recogen en el artículo “Time resolved emission at 1.3 µm of a 
single InAs quantum dot by using a tunable fibre Bragg grating”, publicado en la revista Nanotechnology [48]. En La sección 3.5 se resumen estos resultados, en los que el doctorando ha participado activamente en toda su fase experimental (montaje experimental con los filtros de Bragg, medida de espectros de µPL y medida de transitorios de µPL usando los filtros) y parte de su posterior análisis.       
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Physics, vol. 111, nº 12, p. 123522, 2012.  [47]  D. Rivas, G. Muñoz-Matutano, J. Canet-Ferrer, R. García-Calzada, G. Trevisi, L. Seravalli, P. Frigeri y J. P. and Martínez-Pastor, «Two-Color Single-Photon Emission from InAs Quantum Dots: Toward Logic Information Management Using Quantum Light,» Nano 
letters, vol. 14, nº 2, pp. 456-463, 2014.  [48]  L. Seravalli, G. Trevisi, G. Muñoz-Matutano, D. Rivas, J. Martinez-Pastor y P. Frigeri, «Sub-critical InAs layers on metamorphic InGaAs for single quantum dot emission at telecom wavelengths,» Crystal Research and Technology, 2014.  [49]  G. M. Matutano, D. Rivas, A. L. Ricchiuti, D. Barrera, C. R. F. Pousa, J. M. Pastor, L. Seravalli, G. Trevisi, P. Frigeri y S. Sales, «Time resolved emission at 1300nm of a single InAs quantum dot by using a tunable fibre Bragg grating,» Nanotechnology, vol. 25, nº 3, p. 035204, 2014.     
 21  
    RESUMEN  
 22  
2 Muestras y Técnicas Experimentales  En este apartado se describirán los procedimientos epitaxiales utilizados para el crecimiento de las muestras estudias en este trabajo de tesis doctoral, QDs autoensamblados de InAs/GaAs y de InAs/InGaAs, así como las características principales de éstos. Las propiedades de los portadores fotogenerados están fuertemente ligadas a las condiciones del crecimiento epitaxial. Por esta razón es importante conocer éstas y su  implicación y correlación con las propiedades ópticas observadas.  Posteriormente, se realizara una descripción de cada uno de los métodos experimentales por los cuales se realizaron los experimentos espectroscópicos en cada una de las muestras estudiadas.    
2.1 Crecimiento epitaxial   El término epitaxia hace referencia al crecimiento de forma orientada de una película sobre un substrato. Esta película puede ser del mismo material del substrato (homoepitaxia) o bien de un material distinto (heteroepitaxia). A todo procedimiento de cristalización de películas sobre la superficie de un substrato se le llama, de manera general, método de crecimiento epitaxial. En la tecnología actual de crecimiento las técnicas epitaxiales son utilizadas de manera extensiva.  Por medio de la heteroepitaxia es posible lograr, bajo unas condiciones muy particulares, que los QDs aparezcan de forma espontánea (QDs autoensamblados). Existen tres modelos que describen el proceso del crecimiento heteroepitaxial de materiales: Volmer-Weber, Stranski-Krastanov y Frank-van der Merwe (Figura 2.1) [1]. En el crecimiento Frank-van der Merwe se depositan capas completas consecutivamente (crecimiento bidimensional) y es el típico del crecimiento homoepitaxial. En el crecimiento Volmer-Weber aparecen islas tridimensionales del material que se deposita, debido a la gran diferencia en su parámetro de red con respecto al del substrato. Finalmente, el crecimiento Stranski-Krastanov es un caso intermedio heteroepitaxial, cuando la diferencia en los parámetros de red del material que se deposita y el del substrato no es muy elevada, teniendo lugar un crecimiento bidimiensional hasta un espesor crítico y formación de islas (los QDs autoensamblados) a partir de entonces. En los dos últimos modos de crecimiento se espera un campo de tensiones asociado al cambio del parámetro de red cristalino en las tres direcciones espaciales, dado que el material depositado parte del parámetro de red del substrato en el plano. El último tipo de crecimiento (Stranski-Krastanov) ha sido ampliamente estudiado, con muchos tipos de combinaciones de semiconductores crecidos de esta manera, siendo el más investigado el crecimiento de InAs sobre substratos de GaAs, aunque cada vez está tomando más importancia el crecimiento de nanoestructuras de InAs sobre substratos de InP, debido a sus fuertes implicaciones tecnológicas por su emisión en torno a 1.55 µm y su interés en las Telecomunicaciones [2].  
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Figura 2.1: Esquemas de los modelos de crecimiento epitaxial Cuando se crecen nanoestructuras bajo condiciones Stranski-Krastanov se tiene un menor número de dislocaciones, lo cual es ideal en nanoestructuras III-V para lograr una alta eficiencia cuántica en la emisión óptica. Además, los QDs crecidos de esta manera son bastante homogéneos entre sí. La forma y la composición de las nanoestructuras dependen de los parámetros de crecimiento. En el caso de los QDs de InAs/GaAs, pueden aparecer  facetas cristalinas a lo largo de direcciones particulares de crecimiento, dando lugar a formas piramidales, o pueden generarse con forma lenticular, cuando los QDs son pequeños. La morfología dependerá de la técnica de crecimiento epitaxial empleada y de las condiciones impuestas a la hora del crecimiento [3]. Como la energía de emisión del QD depende de una forma compleja de varios parámetros, ambos relacionados con las condiciones de crecimiento y el diseño de la estructura, en estos últimos años se han desarrollado una cantidad considerable de investigaciones para lograr un corrimiento hacia el infrarrojo de la emisión de los QDs necesario para  extender la operación de  dispositivo hasta 1.55 µm. Se han propuesto muchos métodos diferentes, los cuales pueden agruparse según tres enfoques principales: el aumento de las dimensiones del QD, la reducción de las barreras de potencial (por debajo de la del GaAs, que es el material base usual) que confinan los QDs y la reducción del gap de energía del material del QD (usando como materiales base el InSb o el GaSb, en lugar de InAs).  En el primero de los casos, el aumento de las dimensiones de los QD se logra obtener al actuar sobre los parámetros del crecimiento por MBE, al realizar una reducción en la tasa de crecimiento del InAs o mediante técnicas alternativas de MBE   [4]. El segundo método ha sido el más adoptado hasta ahora. En este se realiza una inserción de una barrera de InGaAs inferior y/o superior a los QDs.  Estas barreras de InGaAs causan una reducción en la tensión del QD, lo cual dará como resultado un corrimiento hacia el infrarrojo en la emisión del QD.  Este último enfoque se ha demostrado muy útil para alcanzar emisión hacia 1.55 µm. Al crecer los QDs con capas de InGaAs como tampón metamórfico sobre el substrato de GaAs (sería similar a crecerlos directamente en un substrato de InP), se logra una reducción en la tensión con la que se crecerá el InAs y los QDs se obtendrán con menor tensión compresiva, haciendo que el gap efectivo del material del QD sea inferior, e incluso se obtengan QDs  de mayor tamaño.   Cómo se ha mencionado anteriormente, en este trabajo de tesis se realizó el estudio de dos tipos de muestras, ambas crecidas por MBE. El primer grupo de muestras fueron muestras de QDs autoensamblados de InAs sobre sustratos de GaAs y el segundo tipo de muestras 
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eran QDs autoensamblados de InAs crecidos sobre un sustrato metamórfico de InGaAs. En el siguiente apartado se especifican las condiciones de crecimiento en cada una de las muestras.   
2.1.1 Muestras de puntos cuánticos de InAs/GaAs   Uno de los objetivos de esta tesis doctoral ha sido el estudio de los aspectos dinámicos de los portadores fotogenerados en los QDs. Para lograr este propósito se estudiaron las propiedades ópticas de QDs auto-ensamblados de InAs/GaAs en dos tipos de muestras. Todas las muestras estudiadas en este trabajo de tesis se crecieron por MBE en el Grupo de Investigación de MBE del Centro IMEM-CNR (Istituto dei Materiali per l’Electrónica ed il 
Magnetismo – Consiglio Nazionale  delle Ricerche) de Parma (Italia).  Las muestras aquí estudiadas se crecieron sobre un sustrato de GaAs y consistían de una capa tampón (buffer layer) de 100 nm de espesor crecido a 600 oC. La formación de QDs de InAs por deposición MBE a una velocidad de 0.01 monocapas por segundo (ML/s) a una temperatura Tg la cual se varió según la muestra; finalmente, sobre los QDs se creció una capa de GaAs de 20 nm de espesor. La primera muestra (muestra I) se creció a una temperatura  Tg = 530 oC durante la deposición de 2.0 monocapas de InAs y sometiéndola en el proceso de crecimiento a una rotación azimutal constante obteniendo una densidad superficial de 25 QDs/µm2. Por otra parte, la segunda muestra (muestra II) se creció con una temperatura Tg = 535 oC durante la deposición de 2.5 monocapas de InAs y se creció sin aplicar la rotación azimutal en el MBE con el fin de generar un gradiente de densidad en plano de crecimiento, lo cual permitió obtener zonas de muy baja densidad, siendo en este caso de 16.5 QDs/µm2.  En la figura 2.2 se muestran las imágenes de AFM (del inglés 
Atomic Force Microscopy) realizadas en el IMEM de las muestras I y II (figuras 2.2a y 2.2b, respectivamente) donde se puede observar claramente la distribución de los QDs a lo largo de las muestras. Los detalles del crecimiento de las muestras se especifican en la referencia [5].   
  
Figura 2.2: Imágenes tomadas por AFM de las muestras de QDs de InAs/GaAs no recubiertas, con 
densidades de 25 (a) y 16.5 (b) QD/μm2. 
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2.1.2 Muestras de puntos cuánticos de InAs/InGaAs  El segundo tipo de muestras estudiadas han sido QDs auto-ensamblados de InAs de baja densidad (en promedio 5 x 108 QDs/cm2).  Estos se crecieron sobre un sustrato de GaAs con dos barreras, superior e inferior (capa tampón metamórfica) de espesores 20 y 500 nm, respectivamente. Ambas barreras estaban formadas por aleaciones de  InxGa1-xAs con diferentes relaciones In/Ga (x variable de 0 a 0.3). La barrera inferior (y capa tampón metamórfica) tenía como propósito, como se expuso anteriormente, reducir la barrera de potencial de los QDs, así como alejarlos del GaAs (además de, como función tampón, obtener una calidad cristalina suficientemente alta en comparación a la oblea de GaAs), y lograr un corrimiento al rojo significativo en la emisión óptica. Este corrimiento es debido a dos factores principales: disminución de la altura del potencial de confinamiento y la reducción de la tensión entre barrera y QD. Las especificaciones del crecimiento se presentan con más detalle en la referencia [4].  
Muestras Θ (ML) xIn Densidad de QDs 
#2110 1.50 0.15 4 x 108 
#2165 1.65 0.22 8-10 x 108 
#2119 1.80 0.30 8-10 x 108 
La tabla 2.1 Características de las muestras con barrera/tampón metamórfico  En la tabla 2.1 se presentan las características de las muestras las densidades de QDs y las proporciones de indio en la capa metamórfica. En las imágenes de AFM tomadas en el IMEM de la superficie de las muestras se puede observar claramente la baja densidad de QDs en su superficie (figura 2.3), lo cual es, en principio, ideal para nuestros estudios sobre QDs aislados por micro-espectroscopia óptica confocal.    
 
Figura 2.3: Imágenes de AFM de los QDs para las muestras metamórficas con: x=0.15 (izquierda), 
x=0.22 (centro) y x=0.30 (derecha). Las flechas verdes indican los ejes cristalográficos y las flechas 
violetas indican la posición de los QDs.  
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2.2 Técnicas experimentales   En la siguiente sección se presentan las técnicas y montajes experimentales usados para la ejecución de este trabajo. El propósito es mostrar los esquemas fundamentales de las técnicas con que se realizaron los estudios de cada una de las muestras, con las cuales fue posible investigar algunas de las propiedades ópticas fundamentales y de la dinámica de los portadores fotogenerados.   
2.2.1 Fotoluminiscencia macroscópica (estudio de colectivos de QDs)  En la figura 2.4 se muestra una representación del montaje experimental con el cual se realizaron las medidas de QDs en colectivo.  La fuente luminosa para la excitación que se usó principalmente fue un láser Ti:Zafiro  modelo  mira 900 D de la marca Coherent. Este láser cuenta  con la posibilidad de sintonizar la longitud de onda de emisión desde 700nm hasta 1000nm, aproximadamente, además de poder trabajar en régimen continuo (cw) y pulsado, alcanzando pulsos del orden de los picosegundos (ps) o de los femtosegundos (fs). Este segundo régimen pulsado usa un modo-cerrado (mode-locked) pasivo).  La señal de excitación se guía hasta la muestra con ayuda de elementos ópticos como separadores de haz y espejos, además de regular su intensidad por medio de  filtros neutros.  La luz se enfocaba en la muestras usando una lente de focal 10 cm. Teniendo en cuenta que la longitud de onda del láser de excitación correpsonde a  790 nm, y conociendo el orden del tamaño del  haz a la  llegada de la lente (0.5 cm) se estima un área de excitación en las muestras determinada por un diámetro aproximado de  6 µm. Las muestras estaban fijadas en el dedo frío de un criostato de ciclo cerrado con compresor de He, el cual permite alcanzar temperaturas de hasta 10 K y poder variar la temperatura hasta 300 K, mediante un controlador de temperatura que usa un diodo de Si como sensor y una resistencia de calentamiento, ambos colocados en el mismo dedo frío del criostato donde se sitúan las muestras a estudiar.  La luz emitida por las muestras se acopla a una fibra óptica multimodo, cuyo extremo opuesto se acopla a la rendija de entrada de un monocromador doble de 300 mm de focal, en cuya salida se dispone de una cámara CCD, o una rendija a la que se acopla una fibra óptica multimodo cuyo extremo se lleva a un fotodiodo de avalancha (APD, por sus siglas en ingles de Avalanche PhotoDiode), dependiendo de las medidas a realizar (PL o PL resuelta en tiempo (TRPL), respectivamente).    
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Figura 2.4: Esquema del montaje experimental para el estudio de macro-PL en las muestras. Los tipos de CCD y APD que se usaron eran diferentes según  rango de emisión de las muestras estudiadas. Para el caso de los QDs de InAs/GaAs se utilizó una CCD de Si de la marca Andor Technology, modelo DU-401 BR-DD, la cual tiene un rango para las medidas espectrales entre 400 y 1000nm. En el caso de los APD para este rango de emisión contábamos con dos de la marca Perkin Elmer, uno modelo SPCM – AQRH 15 – FC y otro 14-FC, cuya diferencia radica en las cuentas de ruido de cada uno (50 cps de ruido para el 15-FC y 100 cps de ruido para el 14-FC). Ambos APDs tenían un rango de detección desde 400 hasta 1050 nm, aproximadamente, y serán los que usemos, de forma simultánea, en los experimentos de correlación de fotones (ver más abajo). En los estudios de las muestras metamórficas de InAs/InGaAs se usaron una CCD de InGaAs de la marca Andor Technology, modelo iDus In-GaAs 492-1.7, cuyo rango espectral se encuentra entre 900 y 1600 nm, aproximadamente, y dos APDs de InGaAs de la marca id-quantique modelo id201-SMF-ULN, con un rango de detección similar.   
2.2.2 micro-Fotoluminiscencia (estudio QDs aislados)   El elemento básico que hace posible estudiar la luminiscencia de QD aislados es el microscopio confocal.  En los experimentos realizados se usó un  microscopio confocal cuyos elementos principales son de la casa Attocube AG, modelo attoCFM-I. El microscopio se introducía en un recipiente criogénico que contenía Helio líquido (previo enfriamiento en Nitrógeno líquido). La base del microscopio es una motorización XYZ con posicionamiento piezoeléctrico para mover la muestra y que funciona hasta 4 K, dado que la lente queda fijada por el eje óptico que se define fuera del microscopio criogénico, a través del sistema de acoplamiento de luz de entrada-salida. El posicionador XYZ se controla electrónicamente por una fuente de voltaje pulsada, dando lugar a un movimiento inercial paso-a-paso de los motores piezoeléctricos. La amplitud de los pulsos suministrados y su frecuencia determinan la longitud y frecuencia de los pasos reales de 
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su movimiento, así como disparar pasos individuales de forma manual. Su recorrido total en XY es de 7 x 7 mm y en Z de 6 mm, con resoluciones típicas del orden de unos 10 nm. En el presente trabajo se hizo uso del microscopio confocal para realizar experiencias de micro-fotoluminiscencia (μPL) usando como fuente de excitación el láser de Ti:zafiro, pero en el proceso de alineación se usan láseres de diodos acoplados a fibras ópticas monomodo (sistema de acoplamiento de luz de entrada-salida).   
 
Figura 2.5: Esquema del montaje experimental para el estudio de μPL en las muestras. En la Figura 2.5 se muestra el esquema del montaje experimental usado en estas medidas. La luz del láser estaba acoplada a una fibra óptica de excitación, donde, al llegar a la cabeza óptica del microscopio confocal, éste se dividía con la ayuda de un separador de haz (B.S.1). El haz transmitido viaja hasta un medidor de potencia y el reflejado se dirige hacia la muestra, la cual se encuentra localizada encima de los motores piezoeléctricos.  La señal de µPL pasa de  nuevo por el primer separador  de haz (B.S.1) para encontrarse con un segundo separador de haz (B.S.2) para luego entrar en la fibra de colección. Para poder observar el área de excitación sobre la muestra se hacía uso de una fuente de luz blanca la cual iluminaba un separador de haz muy fino (B.S. pellicle) y una pequeña CCD de imagen. Finalmente, la señal de µPL viajaba a través de la fibra óptica de colección hasta llegar al mismo sistema de detección descrito arriba para el caso de la macro-PL (estudios de colectivos de QDs).   
2.2.3 Sistema de correlación de fotones en nanoestructuras aisladas   En la figura 2.6 se muestra el montaje experimental de un interferómetro Hanbury-Brown-Twiss [6], [7] con el cual se realizaron las experiencias de correlación de fotones.  El proceso de excitación es similar al usado en los experimentos de µ-PL, aunque la parte en la colección de señal se envía por dos caminos diferentes hacia dos  APDs, los cuales están acoplados a dos monocromadores cada uno. Una de las señales se dirige al canal de inicio (Start) y la otra al canal de parada (Stop) de una tarjeta de correlación de fotones T9000  
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de Edinburgh  Instruments (Time Correlated Single Photon Counting: TCSPC). De esta manera es posible realizar experiencias de correlación de fotones estudiando la luz emitida por una misma transición excitónica (autocorrelación) o de dos complejos excitonicos diferentes de un mismo QD  (correlación cruzada). Con el mismo sistema se pueden registrar transitorios temporales de μPL (μ-TRPL) asociados a una transición óptica de recombinación excitónica, sin más que usar un único brazo de colección (con un único monocromador y APD).  
 
Figura 2.5: Esquema del montaje experimental para los estudios de correlación de fotones.  
2.2.3.1 Micro fotoluminiscencia y correlación de fotones  con excitación a  dos colores  Para el estudio con excitación a dos colores en los experimentos de μPL y de correlación de fotones,  cuyos principales resultados se resumirán en el apartado 3.3 de este trabajo de tesis, los montajes usados son similares a los descritos anteriormente para estas experiencias, pero usando como fuentes de excitación dos láseres de diodo en cw con longitudes de onda de excitación de 790 nm (por encima del borde de absorción de la barrera de GaAs) y 830 nm (resonante con una transición aceptor-dador del GaAs). En la figura 2.6 se muestra el esquema del montaje particular para el experimento de correlación de fotones a dos colores (para los experimentos de μ-TRPL basta usar uno de los brazos con un monocromador y un APD, tal y como se señaló en el apartado anterior). 
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Figura 2.6: Esquema del montaje experimental para los estudios de correlación de fotones a dos 
colores.  
2.2.4 Experiencia de TRPL en longitudes de onda larga usando redes de Bragg 
sintonizables grabados en fibra óptica  La figura 2.7 muestra el esquema del montaje experimental para la obtención de los espectros de μ-TRPL en QDs aislados emitiendo en longitudes de onda en torno a 1300 nm. Se utilizó como fuente de excitación un láser de diodo pulsado con una frecuencia de repetición de hasta 40 MHz y una anchura a mitad altura (Full Width at Half Maximum: FWHM) inferior a 70ps. En este montaje, a diferencia de los anteriores, prescindimos del monocromador para realizar el filtrado de la luz emitida por los QDs  y usamos una red de Bragg grabada en fibra óptica (Fiber Bragg Grating: FBG) sintonizable, debido a las menores pérdidas de señal en la μPL colectada de los QDs en este caso, como veremos en el apartado 3.5 de esta tesis.  
 
Figura 2.7: Esquema del montaje experimental para los estudios de micro-TRPL usando una fibra de 
bragg sintonizable.  
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La FBG fue fabricada en el grupo del Prof. Salvador Sales, del Instituto de Telecomunicaciones y Aplicaciones Multimedia (ITEAM) de la Universidad Politécnica de Valencia, usando una fibra óptica fotosensible sobre la que se hace incidir un láser de argón de doble frecuencia en cw a 244 nm después de atravesar una máscara de fase. La FBG tenía como longitud de onda central 1296 nm con una FWHM de aproximadamente 100µeV y una reflectividad de 99.95% de la luz incidente. Para lograr una sintonización de la longitud de onda central en la FBG, ésta se fija en una tira de metal, la cual al comprimirse o estirarse cambia la curvatura de la fibra óptica y, por tanto, el espaciado de la red de difracción. Con esta técnica se lograba sintonizar la longitud de onda central de la FBG hasta 4nm respecto a la medida en curvatura cero. La μPL proveniente del sistema de colección del microscopio confocal es reflejada por la FBG y dirigida hacia el APD de InGaAs. Finalmente, la señal del APD es analizada por la TCSPC para obtener los espectros de μ-TRPL, como se muestra en la figura.    
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3 Estudio de la dinámica de escape térmico de portadores en 
QDs autoensamblados de InAs/GaAs.  El estudio de la dinámica de los portadores en los puntos cuánticos representa un área de investigación de vital interés desde el punto de vista fundamental, pero también desde el punto de vista tecnológico para poder desarrollar las principales aplicaciones mencionadas en la introducción. Para la implantación de los QDs como dispositivos reales es necesario que estos dispositivos sean operativos a temperatura ambiente. Los estudios llevados a cabo hasta ahora han mostrado que el principal efecto causado por el aumento de la temperatura sobre los espectros de PL de los QDs son el corrimiento hacia el rojo de la banda prohibida del semiconductor, el incremento de la anchura de línea homogénea y la pérdida de la intensidad de la PL debido al escape térmico de los portadores hacia niveles de alta energía o a la barrera de GaAs, [1-3]. El corrimiento hacia el rojo por parte del espectro de PL se puede considerar una ventaja, ya que permite  sintonizar la emisión de los QDs hacia longitudes de onda de interés para aplicaciones en telecomunicaciones (1.3 - 1.5 µm). Sin embargo, el aumento en la anchura homogénea, consecuencia directa de la pérdida de coherencia o desfase, genera una clara desventaja. El escape de portadores por activación térmica supone la peor desventaja como consecuencia del aumento de la temperatura, ya que disminuye la emisión óptica de forma considerable o incluso total. Por todas estas razones, la investigación  de los efectos térmicos sobre las propiedades de los QD ha recibido mucha atención durante las últimas décadas [4-7]. En este apartado se presentan los resultados del estudio de la dinámica de recombinación con respecto a la temperatura de la primera generación de muestras de InAs/GaAs descritas en el apartado 2.2.1. En ambas muestras se observó un espectro de emisión bimodal,  consecuencia de una distribución de QDs con dos tamaños diferenciados. Con el fin de estudiar los posibles mecanismos de escape térmico de los portadores se analizaron los espectros de macro-PL/TRPL  y µ-PL/µ-TRPL  y se registró su comportamiento con respecto a la temperatura. Posteriormente se implementó un modelo REM con el cual contrastar las medidas experimentales; en el modelo se tuvieron en cuenta parámetros como la distribución de tamaño de los QDs, así como la trasferencia térmica dentro los QD pequeños (Small QDs: SQDs). Por otra parte, con el modelo se logró observar que a medida que el tamaño de los QDs es menor, la naturaleza de los portadores promocionados térmicamente cambia de descorrelacionados (pares electrones y huecos) a correlacionados (excitones).  
3.1 Medidas de PL, µPL y TRPL con respecto a la temperatura  
 En este primer apartado se muestran los resultados obtenidos por medio de las medidas de macro-PL en las dos muestras de QDs bajo estudio y su evolución con la temperatura.  Las  medidas de macro-PL se obtuvieron usando el montaje experimental descrito en el apartado 2.3.1. En la figura 3.1(a) se presentan los espectros de macro-PL para las dos muestras y las imágenes de AFM de cada una de ellas (figura 3.1(b)). Se puede observar que la distribución espectral no sigue una forma gaussiana típica, que por lo general sería 
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lo esperado como resultado del análisis de una distribución inhomogenea de QDs de diferentes tamaños. Sin embargo, algunas muestras presenten distribución de tamaño bimodal debido a QDs de dos tamaños diferentes. O, lo que es lo mismo,  una familia de baja energía y otra familia de alta energía.  En el grafico se puede observar que el espectro de emisión está dividido en tres rangos de energía. Primero se pueden observar dos bandas correspondientes a la emisión de QDs de baja y alta energía  y finalmente una línea a más alta energía asociada a la emisión de la capa mojante.   
 
Figura 3.1: (a) panel superior (inferior): macro-PL para la muestra 1 (2) las tres regiones en gris 
corresponde a la emisión óptica de los QD grandes, QD pequeños y la capa mojante, (b) fotográfica de 
AFM de 3x3µm para la muestra 1 (c) fotográfica de AFM de 3x3µm para la muestra 2.  Como mencionamos anteriormente la distribución bimodal es una consecuencia directa de la presencia de dos familias de QDs con tamaños distintos a lo largo de la muestra. Así pues, la banda de baja energía no es otra cosa que la recombinación de QDs grandes (Large QDs: LQDs) y la banda de alta energía se debe a la emisión de los SQDs. La distribución de tamaños de los QDs se pueden observar directamente con las imágenes de AFM representadas en la figura 3.1 (b) y (c). En el gráfico de fotoluminiscencia de ambas muestras se puede apreciar que el pico de máxima emisión (Ψ1 y Ψ2 para las muestras 1 y 2, respectivamente) de los SQDs y la capa mojante tienen una separación en energías bastante similar (∼40 meV para la muestra 1 y  
∼50 meV para la muestra 2). Sin embargo, la emisión de los SQDs de la muestra 1 es más estrecha y más concentrada hacia el pico de emisión de la capa mojante que la muestra 2. Además, la emisión de la capa mojante de la muestra 1 domina sobre la emisión de los QDs y exhibe una forma gaussiana con una energía de emisión central de ∼1.428 eV. Mientras en la muestra 2, teniendo una densidad similar de QDs, la emisión de la capa mojante no 
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domina sobre la emisión de los QDs, y se puede observar una estructura de doble pico centrados en ∼1.406 y ∼1.423 eV. Estos resultados de macro-PL sugieren que la capa mojante de la muestra 1 tiene una estructura bidimensional (2D) más definida, mientras que en la muestra 2 la capa mojante puede estar compuesta por pequeñas islas de espesor diferente (capa mojante no homogénea) [8]. Estas diferencias morfológicas se pueden relacionar con las condiciones de crecimiento,  como por ejemplo a los distintos protocolos de crecimiento en modo continuo o interrumpido [9] o a una orientación alternativa de la muestra [10-11]. En nuestro caso, este efecto puede estar relacionado con las diferencias de temperatura de crecimiento o con la diferente rotación azimutal en el momento de la deposición del InAs de cada muestra (apartado 2.2.1).   
Macro-PL en función de la temperatura   Con la intención de estudiar la dinámica de los diferentes portadores activados térmicamente y las posibles vías de captura y escape de éstos (barrera de GaAs, niveles excitados de los QDs, familias de QDs, niveles de impurezas, capa mojante, etc.), se realizó un estudio de la fotoluminiscencia en función de la temperatura, tanto en el régimen de colectivos de QDs como en el régimen de QDs aislados, así como sus correspondientes espectros de TRPL (análisis de los transitorios de PL).  La figura 3.2 y la figura 3.3 muestran la evolución de la macro-PL para la banda de SQDs (figura 3.2 (a) y figura 3.2 (b)) y para la banda de LQDs de ambas muestras (figura 3.3 (a) y figura 3.3 (b)). En los gráficos se observa claramente como en la familia  SQDs la señal de fotoluminiscencia empieza a perder intensidad a temperaturas relativamente bajas en ambas muestras (para la muestra 1 entre 10–20 K y para la muestra dos entre 30-40 K). Esto no sucede para la familia  LQDs, en donde la intensidad de señal de fotoluminiscencia empieza a decaer a mayores temperaturas (para la muestra 1 entre 70–80 K y para la muestra dos entre 120-140 K). Esta fenomenología se explica por el escape por activación térmica de los portadores fuera de los QDs.  
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Figura 3.2: dependencia de la macro-PL con respecto a la temperatura de la banda de SQDs para la 
muestra 1 (a) y la muestra 2 (b), (c) representación de Arrhenius para la banda de SQDs. Se usó una 
fuente de excitación de 730nm con una potencia de 7×10-3µW/µm2.  
 
Figura 3.3: dependencia de la macro-PL con respecto a la temperatura de la banda de LQDs para la 
muestra 1 (a) y la muestra 2 (b), (c) representación de Arrhenius para la banda de LQDs. Se usó una 
fuente de excitación de 730nm con una potencia de 7×10-3µW/µm2.  
 En las bandas SQD y LQD de la muestra 1 se puede observar un incremento de la intensidad integrada de la fotoluminiscencia con la temperatura, como se muestra en los diagramas de Arrhenius en las figuras 3.2 (c) y 3.3 (c). Esta tendencia de la macro-PL con respecto a la temperatura se ha explicado por medio de la trasferencia térmica de los portadores [12-15]. Es decir, a través de un mecanismo de transferencia de portadores, se 
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puede generar un llenado extra de los QDs. Este mecanismo puede justificarse por la disminución de la anchura de línea de los espectros de macro-PL al aumentar la temperatura (figura 3.2 (a)) [1].  Los QDs más pequeños promocionan los portadores hacia la WL, que sirve como canal de redistribución hacia los QDs más grandes.  Este mecanismo de la banda de SQDs de la muestra 1 se produce en el rango de temperaturas 10- 40 K. En la muestra 2, la evolución con la temperatura de la banda de SQDs tiene un tendencia diferente (figura 3.2 (c)). En la representación de Arrhenius no se observa un aumento significativo en la intensidad integrada, que podamos asociar a alguna inyección excitónica extra, como en el caso de la muestra 1. En este caso, podríamos decir que la fotoluminiscencia evoluciona siguiendo un escape térmico convencional con transferencia de portadores hacia la WL donde recombinan no radiativamente. En lo que sigue profundizaremos sobre este análisis mediante la implementación y aplicación de un modelo REM, usando las mismas hipótesis para ambas muestras.     
µ-PL  en función de la temperatura   En la figura 3.4 se muestran los resultados de los estudios realizados de la evolución de la 
µ-PL con respecto a la temperatura para ambas muestras. La región en donde los SQD aislados se ven fuertemente afectados por el escape térmico se indica con dos líneas de puntos blancos en los gráficos de contorno (figura 3.4 (a) y (b)).  
 
Figura 3.4: grafico de contorno de la µ-PL en función de la temperatura para las muestras 1 (a) y 2 
(b). Representación de Arrhenius para los QDs etiquetados en (a) de la banda de LQDs en la muestra 1 
(c) y la muestra 2 (e). Representación de Arrhenius para los QDs etiquetados en (a) de la banda de 
SQDs en la muestra 1 (d) y la muestra 2 (f).   
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 En la figura 3.4 (a) y (b) se puede ver la representación de la evolución de la µ-PL con respecto a la temperatura para cuatro QDs aislados etiquetados como A’, B’, C’ y D’, para la muestra 1 y A, B, C y D para la muestra 2. La evolución de la intensidad integrada con la temperatura se muestra en la representación de Arrhenius de las figuras 3.4 (c) y (f). En estas representaciones se puede observar que la pérdida de intensidad de la µ-PL para la banda de SQDs en la muestra 1 sucede alrededor de 30 K (figura 3.4 (d)). Y Para la muestra 2 estás perdidas se hacen apreciables en torno a los 60 K (figura 3.4 (f)). A diferencia de lo que hemos observado en los resultados de macro-PL, en las representaciones de Arrhenius para los SQDs de las dos muestras bajo estudio fue posible observar un aumento de la intensidad de la µ-PL para temperaturas inferiores a 60K. Pasado este límite, la intensidad de la µ-PL en la muestra 2 muestra un descenso mucho más brusco con respecto a lo observado en la muestra 1. Este comportamiento lo asociaremos una la diferencia energética entre los SQDs y la capa mojante en la muestra 2, apreciablemente mayor que en la muestra 1. Finalmente, se etiquetó como Se-Sh al estado fundamental  y como Pe-Ph  a la primera transición óptica excitada para la banda de LQDs (figuras 3.4 (a) y (b) para las muestras 1 y 2, respectivamente). En Ambas muestras se observó transferencia térmica hacia los primeros estados excitados de los LQD, representados por los  picos B’ y B en las figura 3.4 (a), (b). Sus respetivas representaciones de Arrhenius se muestran en las figuras 3.4 (c) y (e). Este fenómeno ya ha sido señalado previamente en estudios de macro-PL [16], y propuesto para generar un acoplamiento molecular entre los estados Pe-Ph de los LQDs y los niveles Se-Sh de los SQDs resonantes en energía [17], [18]. En la referencia [19] se pueden encontrar más detalles acerca de la asignación de los estados excitados y su evaluación. Resumiendo, en este estudio de µ-PL se ha analizado la trasferencia de los portadores promocionados térmicamente en las bandas  SQD y LQD para las dos muestras bajo estudio.  Con el fin de obtener más información que nos permitiera una mejor comprensión de la dependencia con la temperatura de la dinámica de los portadores, se midieron los tiempos de decaimiento (medidas de µ-TRPL) de los SQDs en función de la temperatura para las dos muestras. En los paneles superiores de la figura 3.5 se muestran los tiempos de decaimiento extraídos de los SQDs en función de la temperatura y la energía de la emisión en ambas muestras (figura 3.5 (a) y (b)) En ambos casos, al calentar por encima de una temperatura específica, el tiempo de decaimiento cae a una escala de sub-ns, debido a la activación de los canales no radiativos [7], [20-22]. Las temperaturas para las cuales el tiempo de decaimiento de la PL empieza a decrecer se corresponden muy bien con los gráficos de Arrhenius de los QDs representados en la figura 3.4. Como también se puede observar, la intensidad integrada y los tiempos de decaimiento de la PL se incrementan en el rango de bajas temperaturas. El aumento del tiempo de decaimiento puede ser causado por varios mecanismos, tales como la migración de portadores de la barrera de la barrera de GaAs y WL  a los QD, el intercambio de portadores inducida térmicamente entre QD cercanos o la migración de población inducida térmicamente de los estados oscuros [23-25].   
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Figura 3.5: paneles superiores: representación de la dependencia del tiempo de decaimiento con 
respecto a la temperatura y la energía de emisión de los SQD para la muestra 1(a) y la muestra 2 (b). 
Paneles inferiores: mismos tiempos de decaimiento sobre grafico multi-capa  para la muestra 1 (a) y 
la muestra 2 (b). Las líneas rojas continuas corresponden los resultados del ajuste númerico usando el 
REM.  
Escape y trasferencia térmica de portadores  En esta sección se muestra el estudio de los procesos de escape y trasferencia de portadores activados térmicamente basados en los resultados experimentales descritos en la sección anterior.  Para ello se desarrolló un modelo REM basado en  el trabajo previo de Wang et [26]. En su trabajo, Wang et al realizan un estudio de la TRPL en función de la potencia de QD de InAs e implementan un modelo REM para explicar el escape térmico de los portadores. En su trabajo se propone la integración de la tasa de escape sobre toda la banda de energía de los QDs. Basándonos en su modelo,  la banda de QDs se simplificó como un conjunto de energías discretas usando un grupo finito de deltas como densidad de estado efectiva que simulase el ensanchamiento ihomogeneo de la emisión de los QDs. De esta forma, se logró obtener una evaluación de los procesos de escape de los portadores en función del tamaño del QD. Analizando la energía de activación se pudo determinar la naturaleza del escape de portadores correlacionados y descorrelacionados en función del tamaño del QD. Este modelo tiene un defecto principal: hemos perdido la mayor parte de la información inhomogenea del colectivo de QDs, por lo tanto en el estudio prescindiremos de la evolución en temperatura de los espectros de macro-PL.  
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Escape térmico Este estudio se ha restringido a la familia de SQDs, ya que son QDs de menor tamaño y el escape térmico representa el mecanismo principal de pérdidas de portadores en los rangos de baja y media temperatura (10-100 K). El modelo propuesto es válido dentro de una aproximación excitónica para baja densidad de excitación, ya que se van a calcular poblaciones promedio de portadores.  En la figura 3.6 se puede ver el esquema de la dinámica de portadores propuesto en este trabajo.   
 
Figura 3.6: esquema de la dinámica de recombinación propuesto para el sistema de SQDs de 
InAs/GaAs correspondiente al modelo descrito en el texto. El mecanismo de bombeo, simplificado a un bombeo directo en la capa mojante,  se señala con la letra G. Los excitones en la capa mojante pueden recombinar ópticamente con una tasa qr y/o acceder térmicamente hacia la barrera de GaAs con tasa qe,  o ser capturados por el i-QD con una tasa de captura Ci. A temperaturas suficientemente altas, el excitón en el i-QD de la distribución puede acceder térmicamente a la capa mojante con una tasa de escape ei. En condiciones de equilibrio térmico la tasa de captura normalizada la podemos suponer independiente de la energía (C) y estará relacionada con la tasa de escape del i-QD (ei) a través de:  
𝑒𝑖
𝐶
𝛼 exp �− ν𝑖∆𝐸𝑄𝐷−𝑖
𝑘𝑇
� ,              (1) Donde ∆𝐸𝑄𝐷−𝑖 = 𝐸𝑊𝐿 − 𝐸𝑄𝐷−𝑖 es la diferencia de energía entre la capa mojante y el estado fundamental excitonico del i-QD, k es la constante de Boltzmann, y T es la temperatura de la red. El parámetro ν i representa la razón entre la energía de activación (𝐸𝑖𝑎) y ∆𝐸𝑄𝐷−𝑖  
�ν𝑖 = 𝐸𝑖𝑎∆𝐸𝑄𝐷−𝑖�. Este parámetro ha sido usado previamente para clasificar la naturaleza del escape térmico de los portadores [27]. Un valor de ν i=1 produce un escape correlacionado (excitones), mientras que   ν i<0.5   corresponde al escape de un electrón o un hueco por separado. Finalmente  ν i=0.5 produce el escape de un par electrón-hueco. En el modelo de Wang et al [26] usan un valor de ν independiente de la energía de emisión del QD. En nuestro caso, incluimos una dependencia en energía de emisión del parámetro ν  
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�ν𝑖 = ν𝑖(𝐸𝑖)�, por lo que el sistema de ecuaciones finales para la capa mojante y los niveles de los QDs es:     
𝑑𝑴(𝑡)
𝑑𝑡
= − (𝑞𝑟 + 𝑞𝑒 + 𝐶)𝑴(𝑡) + �𝑁𝑖𝑒𝑖𝑝
𝑖=1
,              (2) 
         𝑑𝑁𝑖(𝑡)
𝑑𝑡
= 𝑐𝑖𝑴(𝑡) −  (𝑟𝑖 + 𝑒𝑖)𝑁𝑖 ,                         (3) Donde qe representa la tasa de escape térmico de la capa mojante al GaAs, que suponemos depende en la forma: 𝑞𝑒 = 𝑞𝑒,0 exp �− ∆𝐸𝐵𝑘𝑇 � (∆𝐸𝐵 = 𝐸𝐺𝑎𝐴𝑠 − 𝐸𝑊𝐿 es la diferencia de energía entre los bordes de absorción de GaAs y la capa mojante y qe,0 es una constante). El subíndice i representa la energía de cada QD individual de nuestro sistema finito y p el número total de energías discretizadas. La tasa de recombinación efectiva del i-QD es ri y cada uno de los c i se calculan a través del producto c i =Ji*C, donde J i nos da cuenta de la densidad de estados para la energía del i-QD extraida de la forma de línea de la macro-PL a 10K [1]. El modelo reproduce bastante bien los datos experimentales de la TRPL, habiendo realizado los ajustes mediante la variación de los parámetros qe,0, C, y ν i (figura 3.5 líneas rojas). Los parámetros de entrada son el número energías discretizadas (p), la densidad superficial de SQD (NSQD), la masa efectiva del excitón en la capa mojante (mWL), la diferencia energética entre GaAs-WL (∆EB), la tasa de combinación eficaz de la capa mojante (qr) y la tasa de decaimiento efectivo de todos los i-QD (ri).  
Parámetro Muestra 1 Muestra 2 
P 15 16 
qr 𝑞𝑟,𝑜𝐸𝑥𝑝(𝑇) 𝑞𝑟,𝑜𝐸𝑥𝑝(𝑇) + 150 ∗ 𝑒−15(𝑚𝑒𝑉)𝐾𝑇  
∆EB 0.088 eV 0.109 eV 
mWL 0.40*m0 0.40*m0 
NSQD 13×1012 m-2 15×1012 m-2 
R 0.881 a 1.293 ns-1 1.292 a 1.290 ns-1 
qe,0 1×106 ns-1 1×106 ns-1 
1/C 83 ps 83 ps 
νi=νi(ESQD)  figura 3.8 (a)  figura 3.8 (a) 
 
Tabla 3.1: parametros usados para usar los decaimientos de PL.  En la tabla 3.1 se presentan todos los valores de los distintos parámetros del modelo, bien obtenidos a través del mejor ajuste o asumidos como conocidos (o medidos) en ambas muestras. La densidad superficial  de SQDs, NSQD, se estimó en ambas muestras por las imagines de AFM y de los análisis de intensidad integrada de la macro-PL a bajas potencias. La masa efectiva del exciton en la WL, mWL, se asume como 0.4m0. [7]  La 
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energía de las transición de la capa mojante son en 1.428 y 1.418 eV, por lo cual  encontramos valores de ∆EB de 88 y 98 eV para la muestra 1 y 2, respectivamente.  La emisión de la capa mojante de la muestra 2 está compuesta por dos líneas de máxima emisión de PL, por lo cual podría haber una tasa de escape térmico adicional.  Por esta razón qr se considera como  𝑞𝑟 = 𝑞𝑟,0+ 𝑞𝑟,1 ∗ exp �− ∆𝐸𝑊𝐿𝑘𝑇 �. El primer término viene determinado por la medida experimental de la tasa recombinación de la capa mojante a 10K (14.2 ns-1), mientras que el segundo término tiene en cuenta el escape térmico, siendo 
qe,1 un parámetro de ajuste y ∆EWL la diferencia energética entre las dos transiciones de la capa mojante.  La tasa de recombinación efectiva (ri) se compone por la suma de los términos radiativos y no radiativos.  La tasa de recombinación radiativa se obtiene del inverso de las medidas de decaimiento de la PL a 10 K. La energía de activación de la captura térmica de portadores hacia estados de defecto se ha establecido en ∼20 meV, [28], [29] y por lo tanto 𝑟0,𝑗 ∗ exp �− 20𝑘𝑇� donde r0,1=∼15 para la muestra 1 y r0,2=∼1 para la muestra 2. Las diferencias entre los valores de ro,j se ha asociado a la densidad de defectos estructurales [30]. 1/C (tiempo de captura) es igual a 83 ps en ambas muestras. El parámetro de salida principal es el valor de ν i dependiente de la energía de emisión del QD (o lo que es lo mismo, de su tamaño), representados en la figura 3.7 (a). Observamos como 
ν i decrece con el tamaño del QD en ambas muestras casi con la misma tendencia. Así, encontramos un escape correlacionado (o excitonico ν∼1) para SQDs cuya emisión tiene lugar en estados con diferencia de energía respecto a la capa mojante EWL – EQD = 40-70 meV, como se muestra en la figura 3.7 (a), mientras que en la muestra 2, el valor de ν cae a 0.8 para una diferencia de energía superior. Esta tendencia se corresponde con los resultados obtenidos por Schulz et al., [20] donde en muestras que presentan una distribución bimodal de tamaños encontraron un escape excitonico en la zona de altas energías de la banda de PL y un escape de pares no correlacionados en la zona de bajas energías.   
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Figura 3.7: dependencia con la energía para el parámetro de salida ν i . las líneas continuas negras corresponden 
a ν i=ħωLo/(EWL-EQD). (b) dependencia de la energía para la energía de activación (Ea) derivada del parámetro ν i . 
las líneas punteadas corresponden al escape de portadores correlacionados y descorrelacionados. Los puntos rojos y los cuadros blancos corresponden a los resultados encontrados en la muestra 1 y 2 respetivamente. También encontramos que 2>ν>1 para energías de emisión de QD mucho más altas en ambas muestras. Esto es, SQDs cuyo estado fundamental es muy cercano a los estados extendidos de la capa mojante.  Estos valores de ν no se pueden explicar por el escape térmico directo a los niveles superiores (WLHH (ν=1)), WLLH (ν=∼3), GaAs (ν=∼4). En este rango, la energía de activación ν i ×(EWL – EQD-i) permanece constante e igual a ∼36 meV (energía del fonón LO del GaAs). En el modelo actual, esto significa que la activación térmica para los QDs más pequeños se produce mediante la absorción de un único fonón LO y la inyección resonante de un “hot exciton” (K≠0) a los estados del continuo en la capa mojante. Asumiendo una dispersión parabólica para la capa mojante (mWL = 0.4m0), K variaría entre 0.4 y 0.11 nm-1 para los QDs con EQD-i entre 22 y 35 meV. Estos valores de K son del mismo orden que el inverso de la longitud de localización del excitón 1/LX ∼ 0.2 nm-1, con LX ∼ 5 nm, típica para QDs pequeños [31].   
Trasferencia térmica    En esta sección se analiza la trasferencia térmica de los portadores a través de los estados de la WL en ambas muestras. Para determinar el movimiento en el plano  de los portadores en la  WL  y su tasa de captura, la densidad superficial tiene que compararse con la longitud de difusión. En la literatura el problema ha sido divido en dos casos extremos [32], [21]: muestras de alta y baja densidad de QDs.  
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En el primer caso la captura desde la capa mojante al QD está limitado por la distancia media entre QDs (dQD-QD). Para muestras de alta densidad de QDs, los portadores son atrapados por los QDs antes de que puedan recombinar radiativamente en la capa mojante. Es decir, la distancia dQD-QD es más pequeña que la longitud de difusión efectiva (LD)  en la capa mojante 2D; bajo estas circunstancias la emisión del QD es mayor  que la emisión de la capa mojante [21]. Este es el caso de la muestra 2, como se muestra en la figura 3.1.  En el segundo caso, la difusión de portadores dentro de la capa mojante no está limitada por la distancia dQD-QD, ya que la distancia entre QDs son similares o mayores que LD. En este caso la emisión óptica de la capa mojante es más pronunciada y domina sobre la emisión de los QDs [21]. Este es el caso de la muestra 1, como se puede observar en la figura 3.1. Siguiendo el modelo propuesto por Ohmori et al [21], hemos estimado el valor de LD de la muestra 1 estudiando la dependencia de la temperatura con la intensidad integrada de la PL entre los SQD y la capa mojante. Este modelo se basa en la proporcionalidad entre LD y el cociente de la intensidad de emisión entre la banda de QDs y la banda de la WL (β=IQD/IWL). Los valores encontrados para LD a partir del coeficiente β a diferentes temperaturas en la muestra 1 son ≈90 nm a 10 K y ≈230 nm a 40 K. Estos valores son similares a los encontrados en la literatura [32], [21] [33].  
 
Figura 3.8: estadística de distancia entre QDs (dQD-QD) para la muestra 1 (a) y la muestra 2 (b) medidas desde 
las imágenes de AFM de la figura 3.1. Las dos áreas sombreadas en gris en (a) indican los valores de la longitud 
efectiva de difusión (LD) a 10 y 40K. La figura 3.8 muestra un análisis estadístico de dQD-QD con ayuda de las imágenes de AFM (figura 3.1) de ambas muestras. La distancia entre QDs (dQD-QD) más probable es ∼125 y 
∼110 nm para la muestra 1 y la muestra 2, respectivamente. En la figura 3.8 (a) se pueden observar dos áreas sombreadas en gris las cuales indican la distancia dQD-QD cubiertas por LD a 10 y 40 K obtenidas con la aproximación descrita anteriormente para la muestra 1. Se puede observar que la difusión de portadores en la capa mojante a 10 K es capaz de conectar con una pequeña fracción de QDs vecinos (𝐿𝐷10𝐾 = 90nm < 𝑑𝑄𝐷−𝑄𝐷𝑝𝑟𝑜𝑚𝑒𝑑𝑖𝑜 = 125nm). Sin embargo, la difusión a 40 K alcanza la mayor parte de la distancia dQD-QD (𝐿𝐷40𝐾 =230nm > 𝑑𝑄𝐷−𝑄𝐷𝑝𝑟𝑜𝑚𝑒𝑑𝑖𝑜 = 125nm). En la figura 3.8 (b) se observa la distribución estadística de la distancia entre QDs para la muestra 2. Se podría esperar que la trasferencia térmica 
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de portadores entre los QDs debe ser más eficiente en esta muestra, debido a que la distribución dQD-QD está centrada en energías menores. Sin embargo, la menor diferencia de energía entre los estados de los SQDs y la capa mojante en la muestra 1 permite que un gran número de portadores térmicamente activados puedan difundirse espacialmente en la capa mojante y ser transferidos a otros QDs a temperaturas relativamente bajas (∼40 K) lo cual concuerda con los resultados de macro-PL y µ-PL presentados anteriormente.     
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3.2 Estudio de la dinámica de los portadores fotogenerados en QDs de 
InAs/GaAs  Continuando con los análisis de la dinámica de los portadores en los QDs, en esta sección se presenta el estudio de propiedades dinámicas de los portadores en QDs autoensamblados de InAs/GaAs aislados. A diferencia del apartado anterior, donde se estudió la dinámica de portadores activados térmicamente, en esta sección el análisis se centra en la tasas de generación de los portadores fotogenerados (excitones, electrones y huecos) en la barrera de GaAs y/o capa mojante y la estimación de los tiempos efectivos de captura y escape de portadores en el QD. Para ello, se implementó un modelo RPM (Random Population Model) con el cual fue posible reproducir la evolución de la intensidad de emisión de un QD para algunas especies excitónicas (excitón neutro y trión cargado excitando por encima del borde de absorción del GaAs y resonante con el nivel de impurezas aceptoras a 830 nm), así como simular las medidas experimentales de la función de correlación de segundo orden.     
3.2.1 Evolución de la intensidad de la µ-PL con la potencia y experimento de 
correlación de segundo orden  En este apartado se muestran los resultados experimentales con los cuales se realizó el  estudio de la dinámica de los portadores fotogenerados. La muestra, descrita en el apartado 2.2.1 del  presente trabajo,  consiste en QDs autoensamblados de InAs/GaAs (segunda generación de muestras InAs/GaAs), con una densidad de 16 QDs*µm-2 que resulta adecuada para el estudio de QDs aislados. La muestra contaba con la presencia de impurezas residuales aceptores y dadoras [34]. En la literatura se expone que la casusa de la incorporación de estás impurezas se debe a la contaminación con carbono en el proceso de crecimiento por MBE [35-36]. Medidas de efecto Hall en capas tampón de GaAs similares a las usadas en nuestras muestras mostraron una concentración de portadores residuales n= ND-NA ≈ 1015 cm-3, lo cual se traduce en un promedio de ∼6 electrones por QD. La presencia de dichas impurezas permite bombear electrones asilados al QD cuando se usa una energía de excitación resonante a este nivel de impurezas del GaAs [35]. Usando este mecanismo fue posible realizar estudios de excitación óptica selectiva [37], [38]. Es decir, excitando por encima del borde de absorción del GaAs (excitación no resonante λexc = 790 nm) o los niveles de impurezas (excitación cuasi-resonante λexc = 830 nm) podíamos favorecer selectivamente la formación de algunas transiciones excitónicas del QD [39]. Los montajes experimentales con los que se obtuvieron las evoluciones de la intensidad de la µ-PL con respecto a la potencia de excitación y las medidas de autocorrelación y correlación cruzada de fotones están descritos en los apartados 2.3.2 y 2.3.3, respectivamente.  En la figura 3.9 se observa un espectro típico de µ-PL de dos QDs de la muestra bajo estudio. Los picos de emisión del espectro corresponden a la emisión de cada una de las especies excitónicas formadas en el QD, que, como podemos observar en la figura, varían de un QD a otro. En el QD1 detectamos la presencia de especies excitónicas 
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neutras y cargadas positivamente por encima de la energía de transición de X0 (posiciones antienlazante), mientras que en el QD2 solo se forma la especie excitónica positiva (X+1) en posición enlazante bajo una potencia de excitación elevada. Las transiciones asociadas a las especies excitónicas cargadas negativamente se encuentran a menor energía de X0 (posición enlazante) para ambos casos (además del biexción en el caso del QD2). La existencia de una u otra especie excitónica dentro de un QD está ligada a la dinámica de los portadores en el QD. A su vez, ésta depende de parámetros como la forma, el tamaño del QD y su entorno de impurezas [38-40]. En este apartado veremos como el tipo de portadores generados en la barrera de GaAs y/o capa mojante y el entorno de impurezas del QD juegan un rol importante en la dinámica de portadores y su presencia en los espectros de µ-PL.  
 
Figura 3.9: espectro de µ-PL de dos QDs de la muestra bajo estudio.  Para realizar el reconocimiento (etiquetado) de cada una de las transiciones excitónicas de los QDs bajo estudio (en este caso estudiaremos el QD1), se usaron un conjunto de medidas espectroscópicas. La medida más fundamental es el análisis de la evolución de la intensidad integrada con respecto a la potencia de la emisión de µ-PL de cada especie excitónica (II vs Pexc). Este estudio se realizó excitando a 790 y 830 nm. En segundo lugar se obtuvieron los transitorios de las medidas de µ-TRPL y finalmente los experimentos de autocorrelación y correlación cruzada de fotones.  Con el estudio de la dependencia de la intensidad integrada de la µ-PL de cada transición con respecto a la potencia de excitación, se logra determinar el carácter  excitónico (Xn) o biexcitónico (XXn) de la transición. En un gráfica doble logarítmica la pendiente cercana a 1 (lineal) se asocia con las transiciones de carácter excitonico, mientras que las que se aproximan a 2 (súper-lineal) se asocian con los  casos de  transiciones  biexcitónicas,   debido a la absorción de uno o  dos fotones para cada caso.  Las transiciones correspondientes a excitones cargados, trión negativo (X-1) y positivo(X+1), que están formados por tres portadores de carga, tienen comportamientos lineales similares al 
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excitón neutro (X0), aunque con una tendencia superlineal algo mayor, debido a que en término medio absorben algo más que un solo fotón. También  pueden ser identificados por medio de su energía de enlace (para el QD1 Ex0 – Ex- = 5.3 meV), o con el estudio de la excitación óptica selectiva (figura 3.10 (d)). En la figura se observa claramente que la inyección extra de electrones beneficia la emisión de X-1.  
 
Figura 3.10: (a) Evolución de la intensidad integrada (panel superior)  y  espectro de µ-PL (panel 
inferior) con respecto a la potencia para el QD1 aislado de InAs bajo excitación continua no resonante 
(λexc=790 nm), (b) evolución de la intensidad integrada (panel superior)  y  espectro de µ-PL (panel 
inferior) con respecto a la potencia para el QD1 con excitación continua cuasi-resonante (λexc=830 
nm), (c) espectros de µ-TRPL para las transiciones excitónicas principales bajo excitación no 
resonante, (d) espectro de µ-PL bajo excitación no resonante (líneas negras) y cuasi-resonante (línea 
puntada roja). Este último espectro ha sido desplazado en energía por claridad en la visualización.  Los tiempos de decaimiento de las especies excitónicas se midieron usando excitación no resonante usando el montaje experimental descrito en el apartado 2.3.2 Los comportamientos observados en los espectros de µ-TRPL refuerzan nuestro etiquetado, ya que el tiempo de decaimiento biexcitónico es aproximadamente la mitad del tiempo de decaimiento excitonico. En el QD bajo análisis (QD1) hemos encontrado que el tiempo de decaimiento (τr) para X0, X-1 y X+1  es alrededor de 1.5 ns. Sin embargo, el tiempo de decaimiento de XX0 es alrededor de 0.5 ns (figura 3.10 (c)). Por otra parte, como es de esperar, en las demás transiciones con carácter biexcitonico (XX+1 and XX-1), que también mostraron un comportamiento súper-lineal en sus pendientes, se encontraron tiempos de 
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decaimiento alrededor de 0.5 ns. Estos biexcitones cargados son el producto de la captura de un electrón o un hueco por parte de un biexcitón.  Finalmente, se  muestran los espectros de autocorrelación y correlación cruzada excitando la barrera de GaAs en régimen continuo. En las figuras 3.11 (a) y (b) se pueden observar los espectros de autocorrelación para las transiciones X0 y X-1. En ambas figuras se puede ver una caída simétrica centrada en cero, característica del régimen “antiagrupado” de la emisión de fotones uno a uno por el QD. Las figuras muestran claramente una caída más pronunciada en el espectro de autocorrelación de X0 que la observada en el espectro de    X-1-X-1. Esta diferencia en la caída está asociada al tiempo que necesita cada especie excitónica en formarse de nuevo. Como el complejo X-1 está constituido por tres portadores y el complejo X0 solo por dos, es de esperar que el tiempo de recuperación de X-1 sea más largo que el de X0.   
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Figura 3.11: (a) y (b) Espectros de experimentos de auto correlación para X0 y X-1 respectivamente, 
(c) y (d) espectros de experimento de correlación cruzada para X0- X-1 y XX0- X0 respectivamente, en el 
QD1. Las líneas rojas corresponden a los ajustes teóricos utilizando el RMP.    Este comportamiento se puede observar más detalladamente en el espectro de correlación cruzada entre X0-X-1 (figura 3.11 (d)). La diferencia en los tiempos de recuperación de cada una de las especies responsable de la asimetría del espectro, característica que se puede encontrar ampliamente en la bibliografía [41-42].  Finalmente, la figura 3.11 (d) muestra el espectro de correlación cruzada entre las transiciones XX0 y X0. El comportamiento antiagrupado-agrupado  observado  está relacionado con  la cascada de emisión biexciton-exciton, de la cual se habló en el apartado 1.3.4, y ha sido ampliamente reportada en la literatura [43-45]. Así pues, con la ayuda de la µ-PL, µ-TRPL y los experimentos de 
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autocorrelación y correlación cruzada de fotones, fue posible realizar la distinción de las especies excitónicas fundamentales de todos los QDs estudiados a lo largo de esta tesis. 
 
3.2.2 Modelo de poblaciones aleatorias (RPM)      Debido a la necesidad de realizar un estudio para cuantificar los parámetros dinámicos de los portadores fotogenerados y su interacción con los QDs, se desarrolló un modelo teórico.  En general, el modelo que más suele usarse para este tipo de estudios son los basados en ecuaciones de balance de la población promedio de portadores [46-48] (REM, del ingles Rate Equation Model), como el   implementado en la sección anterior para describir la dinámica de portadores activados térmicamente [40]. Sin embargo, en este caso decidimos usar  un modelo del tipo RPM, que se basa en  procesos de captura, escape y recombinación en los QDs como fenómenos aleatorios. Con este modelo se calcula la probabilidad de encontrar un QD en una configuración particular de carga. Esta configuración de carga es conocida como micro-estado. Es decir, en un microestado particular tenemos un número bien definido de electrones (i) y huecos (j) ocupando el QD para un determinado instante de tiempo. En nuestro caso particular hemos usando el modelo elaborado por el Dr. Jordi Gomis como base para nuestros desarrollo [38], al cual agregamos la posibilidad de estudiar con el RPM las medidas de correlación de fotones. Para facilitar los cálculos con el modelo solo se consideraron los niveles S para electrones y huecos del QD. Es decir, nuestro estudio no tiene en cuenta microestados definidos por más de dos electrones y/o huecos.  En la figura 3.12 se muestra el esquema de la dinámica de población en el QD y su interacción con “las capas mojantes” y los niveles de impurezas. En dicho esquema se puede observar que existe una capa mojante para cada tipo de portador, cuya finalidad es simular la inyección de cada uno de los tipos de portadores que se pueden generar, además de simplificar el modelo, como veremos más adelante. Definimos ηij(t) (i,j=0,1,2) como la probabilidad de tener un microestado particular o en un determinado tiempo t. Los microestados que cumplen 0 < 𝑖, 𝑗 ≤ 2  son cada uno de los complejos excitonicos fundamentales (η11 = X0, η21 = X-1, η12 = X+1, η22 = XX0).  El RPM, como se mencionó,  es un modelo estadístico, definido por las probabilidades de cada microestado. Por lo tanto, la suma de la probabilidad de todos los microestados debe estar normalizada a 1. Por otra parte, las pérdidas de población en un microestado (las cuales pueden ser por medio de una captura y/o escape de portadores) incrementan la población de otro microestado. En la figura 3.12 (b) cada una de flechas representan un posible sistema de captura y escape radiativo y no radiativo entre microestados. τce y τch,  representan los tiempos de captura de electrones (fechas verticales hacia arriba), y los tiempos de captura de huecos (flechas horizontes hacia la derecha) respectivamente, τee y τeh, representan los tiempos de escape de electrones (flechas verticales hacia abajo) y huecos (flechas horizontales hacia la izquierda), τX representa la captura de un excitón (flecha diagonal recta) y finalmente τr es el tiempo de vida radiativo para cada una de las especies excitónicas (flecha ondulada). 
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Figura 3.12: (a) Interacción entre el QD y su entorno en el RPM, (b) transiciones radiativos y no 
radiativos entre diferentes microestados en el RPM.  Con el fin de realizar una reducción en el número de parámetros del modelo, lo cual simplificará el proceso de ajuste, se asume: (i) el QD no tiene una carga inicial, es decir el QD al inicio se encuentra totalmente vacío,  condición que bajo la nomenclatura de nuestro modelo se representa como η00 = 1; (ii) como se observa en la figura 3.12 (a), el QD está conectado a un reservorio de portadores (capa mojante) y desde este reservorio son inyectados los diferentes tipos de partículas al QD (excitones, electrón y/o huecos). Por esta razón la capa mojante se simula como un conjunto de niveles, cada uno encargado de inyectar un tipo de portador o un excitón. Además, se añade un reservorio extra de electrones (ID), que  tiene como finalidad simular la inyección extra de electrones cuando la excitación es cuasi-resonante con la transición óptica entre niveles de impurezas aceptor-dador y simular el efecto de excitación óptica selectiva [39]. Teniendo en cuenta estas consideraciones, la dinámica de los portadores según el RPM sigue el siguiente conjunto de ecuaciones:  
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En donde Rcij (Reij) representa la probabilidad de captura (escape) para los diferentes tipos de portadores. Las probabilidades de captura dependen del número de portadores dentro del QD; es decir, si el QD está completamente lleno, no le es posible realizar una captura. Por  tanto, se genera una disminución de la probabilidad de  captura al aumentar el número de portadores en cada microestado [38].  Los parámetros Gx y Geh representan las tasas de generación de pares correlacionados (excitones) y pares descorrelacionados (electrones y huecos) para cada uno de los niveles asociados a la capa mojante (WLexc, WLe y WLh respetivamente). Por último, el parámetro Ge representa la tasa de generación de electrones aislados desde el nivel de impurezas (ID).  Algunos de los parámetros de entrada del modelo se introducen como medidas experimentales directas. Este es el caso de los tiempos de recombinación de las especies excitónicas τr, que se obtuvieron de las medidas de µ-TRPL (figura 3.10 (c)). Por otra parte, los tiempo de captura de cada uno de los portadores se estimaron en estudios previos de la misma muestra [38]. Para reducir el número de parámetros variables del modelo,  los tiempos de captura se asumen constantes en todos los rangos de potencia, tomando los valores estimados en dicho estudio. Esta hipótesis es un elemento destacado de nuestra propuesta de modelización. En la bibliografía, se encuentran trabajos que muestran una dependencia entre los tiempos de capturas y la potencia de excitación [49]. Sin embargo, como mostramos más adelante, nuestro estudio propone una dependencia de la potencia de excitación con la razón entre la generación de excitones y portadores no correlacionados (Gγ = GX/(Ge-h+Ge)). Este parámetro Gγ lo llamaremos razón de generación, y supone el principal valor de salida en nuestro modelo. Veremos cómo su comportamiento afecta a todos los demás parámetros dinámicos bajo estudio. Los otros valores de salida de nuestro modelo son los tiempos de escape de electrones y huecos (τee, 
τeh), relacionados con el escape de portadores hacía  niveles profundos (DL) o defectos en la  interfase QD-GaAs [35], [50-51]. Finalmente, el último parámetro de salida está relacionado con la captura aislada de electrones asociados a la excitación resonante al nivel de impurezas (τcid). Este parámetro da cuenta del retardo total asociado a la captura  de electrones desde los niveles de impurezas. Para resolver el conjunto de ecuaciones diferenciales (1)-(5) que describen el RPM, tenemos en cuenta todas las consideraciones descritas anteriormente y resolvemos la solución estacionaria para cada uno de los reservorios, es decir: 𝑑𝑊𝐿𝑖
𝑑𝑡
= 0; 𝑑𝐼𝐷
𝑑𝑡
= 0 con el fin de sustituirlos en las nueve ecuaciones diferenciales acopladas contenidas en la ecuación (1). La solución estacionaria para cada población de ηij se calcula como  
𝜂𝑖𝑗
𝑒𝑠𝑡 = 𝜂𝑖𝑗(𝑡 → ∞). En la práctica, tomar 𝑡 → ∞ equivale a  tomar un tiempo suficientemente largo para que se alcance su comportamiento asintótico. La solución estacionaria de cada microestado y la intensidad integrada se pueden  relacionar teniendo en cuenta:     
𝐼𝑖𝑗(𝑡) = 𝜂𝑖𝑗(𝑡)τ𝑟𝑖𝑗  
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𝑖𝑛𝑡. 𝐼𝑖𝑗(∆𝑡) = � 𝜂𝑖𝑗(𝑡)τ𝑟𝑖𝑗𝑡0+∆𝑡𝑡0 𝑑𝑡 
𝑖𝑛𝑡. 𝐼𝑖𝑗(∆𝑡) = 𝜂𝑖𝑗𝑒𝑠𝑡τ𝑟𝑖𝑗 � 𝑑𝑡 = 𝜂𝑖𝑗𝑒𝑠𝑡τ𝑟𝑖𝑗𝑡0+∆𝑡𝑡0 ∆𝑡     𝑝𝑎𝑟𝑎 ∆𝑡 ≫ 0       (6) Para poder comparar con la normalización experimental obtenida en unidades de cuentas/segundo, establecemos la igualdad: 
Experimental. 𝑖𝑛𝑡. Iij(∆𝑡) = 𝜂𝑖𝑗𝑒𝑠𝑡τ𝑟𝑖𝑗             (7) De esta manera es posible realizar los ajustes de la evolución de la intensidad de la μ-PL con respecto a la potencia de excitación para cada complejo excitonico, tanto en  excitación no resonante (figura 3.10 (a)) como en cuasi resonante excitación (figura 3.10 (b)). De la misma manera, con la solución dependiente del tiempo de la ecuación (1),  es posible obtener las curvas para la función de correlación de segundo orden. La función de correlación de segundo orden se define como:  
𝑔𝑖𝑗
2 (𝜏) = 〈𝐼𝑖(𝑡)𝐼𝑗(𝑡 + 𝜏)〉
〈𝐼𝑖(𝑡)〉〈𝐼𝑗(𝑡 + 𝜏)〉                   (8) En donde 〈 〉 representa el promedio temporal. Haciendo uso del teorema de regresión cuántica 〈𝐼𝑖(𝑡)𝐼𝑗(𝑡 + 𝜏)〉 = 〈𝐼𝑖(𝑡)〉〈𝐼𝑗(𝜏)〉𝐺  [52], donde el subíndice G significa que todos los estados deben estar en el estado inicial en τ = 0, y haciendo uso de la ecuación (6), se obtiene:  
𝑔𝑖𝑗
2 (𝜏) = 〈𝜂𝑖(𝑡)〉〈𝜂𝑗(𝜏)〉𝐺
〈𝜂𝑖(𝑡)〉〈𝜂𝑗(𝜏)〉                   (9)  Como 〈𝜂𝑚(𝑡)〉 = 𝜂𝑚𝑒𝑠𝑡 y 〈𝜂𝑗(𝜏)〉𝐺 = η(𝜏),  encontramos finalmente que:  
𝑔𝑖𝑗
2 (𝜏) = η𝑗(𝜏)
𝜂𝑗
𝑒𝑠𝑡                   (10)  La expresión anterior es solo valida en el caso de un emisor de fotones uno a uno ideal. Es decir, cuando g2(0) = 0. Para lograr describir casos en los cuales g2(0) > 0, es decir, considerar la posibilidad de la contribución de fotones no correlacionados en la señal óptica, añadimos un parámetro externo, a, en la forma: 
𝑔𝑖𝑗
2 (𝜏) = η𝑗(𝜏) + 𝑎
𝜂𝑗
𝑒𝑠𝑡 + 𝑎 ;  𝑑𝑜𝑛𝑑𝑒 𝑔2(0) = 𝑎𝜂𝑗𝑒𝑠𝑡 + 𝑎            (11)  Con el fin de relacionar a con el número de fotones en un determinado momento, N, hacemos uso de la relación  𝑔2(0) = 1 − 1
𝑁
 . Por tanto,  
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𝑎 = 𝑁𝜂𝑗𝑒𝑠𝑡  −  𝜂𝑗𝑒𝑠𝑡                   (12) En donde N = 1 reproduce un emisor de fotones uno a uno ideal (a = 0). La ecuación (12) nos da una estimación de la calidad de nuestros emisores de fotones uno a uno a través de un análisis numérico del experimento.  La ecuación (10) solo tiene en cuenta los valores positivos de τ.  Para el cálculo de los valores negativos hacemos uso del procedimiento descrito en la referencia [53] donde:  
𝑔𝑖𝑗
2 (𝜏 < 0) = 𝑔𝑖𝑗2 (−𝜏)                  (13)  De esta manera es posible ajustar con nuestro modelo los experimentos de autocorrelación y correlación cruzada de fotones (figura 3.11) [37]. Por ejemplo,  la autocorrelación de X0 se expresará como:  
𝑔𝑋0−𝑋0
2 (𝜏 > 0) = η𝑋0(𝜏) + 𝑎
𝜂𝑋0
𝑒𝑠𝑡 + 𝑎        (14) 
𝑔𝑋0−𝑋0
2 (𝜏 < 0) = η𝑋0(−𝜏) + 𝑎
𝜂𝑋0
𝑒𝑠𝑡 + 𝑎  En el caso de la autocorrelación de X0- X-1 tenemos:  
𝑔𝑋0−𝑋−1
2 (𝜏 > 0) = η𝑋−1(𝜏) + 𝑎
𝜂𝑋−1
𝑒𝑠𝑡 + 𝑎        (15) 
𝑔𝑋0−𝑋−1
2 (𝜏 < 0) = η𝑋0(−𝜏) + 𝑎′
𝜂𝑋0
𝑒𝑠𝑡 + 𝑎′   A continuación mostraremos el efecto que tiene cada de unos de los parámetros de salida sobre los ajustes. La figura 3.13 (a) muestra el gráfico de la tasa de generación de excitones cuando Geh = Ge = 0 es decir, no hay generación de portadores descorrelacionados. Como es de esperar, en este caso encontramos que la variación de intensidad de las transiciones ópticas asociadas al excitón neutro (X0) y al biexcitón (XX0) tienen valores de pendientes de 0.99 y 1.99 respectivamente, reproduciendo las situaciones ideales. Sin embargo, bajo esta situación dinámica no es posible generar transiciones asociadas a los triones (X-1, X+1). Cuando se inyecta una cantidad de portadores descorrelacionados (en nuestro ejemplo hemos usado Geh = 0.1), esas pendientes para las transiciones X0 y XX0 ya no reproducen la situación ideal, ya que la formación de los distintos complejos excitonicos puede realizarse a través de varios pasos. En este caso sí que aparece la formación de los Triones, ya que la generación de portadores descorrelacionados permite la captura de portadores aislados. Por  tanto, usando el RPM y ajustando los experimentos de IPL vs Pexc, podremos estimar las tasas de generación de excitones y portadores descorrelacionados, o lo que es lo mismo, la 
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variación experimental de Gγ. Por otra parte, el efecto de los tiempos de escape de electrones y huecos (τee, τeh) se muestran en la figura 3.13 (b). En el grafico se puede observar que tiempos de escape cercanos para electrones y huecos tiene como consecuencia una proximidad entre las curvas de X-1 y X+1. Sin embargo, cuando τee  se hace mayor que τeh, la curva de X-1 se aleja de la curva de X+1. Esto es de esperar,  ya que si los electrones tardan más en escapar del QD existe mayor probabilidad de que se formen transiciones de X-1, como se mostrará posteriormente.   
 
Figura 3.13: (a) Simulación de generación de solo excitones (panel izquierdo) y excitones en conjunto 
de portadores descorrelacionados con el RPM, la línea roja corresponde al ajuste de mínimos 
cuadrados (b) Simulación de todas las especies excitónicas fundamentales considerando diferentes 
tiempos de escape de electrones y huecos.  Teniendo en cuenta los comportamientos de cada uno de los parámetros de salida escrito anteriormente, nuestra rutina de ajuste la iniciamos obteniendo los valores de generación de excitones y portadores descorrelacionados (Gx, Geh, Ge) por medio del ajuste de IPL vs Pexc para cada una de las especies excitónicas. Posteriormente, usamos estos parámetros de salida para realizar los ajustes de los experimentos de correlación de fotones, y modificar los valores de los tiempos de escape de electrones y huecos. Para  el caso de excitación cuasi-resonante hay que agregar el tiempo de captura desde los niveles de impureza τID. Cuando finalizamos este ajuste fino, regresamos a los datos de IPL vs Pexc, con el fin de comprobar la calidad del ajuste final. Este proceso se repetía hasta obtener los mejores valores de ajuste para ambos conjuntos de datos experimentales.  Finalmente, con la finalidad de acotar aún más la variabilidad de los parámetros del modelo se han reducido los posibles escenarios de generación de portadores. Para ello 
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hemos forzado a que la suma de la generación de portadores sea igual al número fotones absorbidos por el QD por nanosegundo (GT) es decir GT = Gx + Geh + Ge, en donde Ge = 0 
para el caso de excitación no resonante y Ge≠0 cuando la excitación es cuasi-resonante.   
3.2.3 Estudio de la dinámica de portadores fotogenerados   Como se describió en el apartado anterior, el objetivo de esta investigación es estudiar los aspectos dinámicos de los portadores fotogenerados por medio de los ajustes en conjunto de la evolución de la intensidad de la µ-PL con la potencia de excitación y los experimentos de correlación de fotones usando un RPM. Estudios previos muestran la existencia de un cambio en los tiempos de captura de los portadores en función de la potencia de excitación  [49], o la energía de excitación  [54]. En la referencia [49] se propone una captura de electrones proporcional a la potencia de excitación y una captura de huecos inversamente proporcional a la potencia de excitación  (𝜏𝑐ℎ ∝ 1𝑃𝑒𝑥𝑐 , 𝜏𝑐𝑒 ∝ 𝑃𝑒𝑥𝑐). Estas conclusiones se basan en los comportamientos observados en las medidas de autocorrelación de fotones en función de la potencia de excitación. Su estudio mostró tiempos de regeneración más cortos para los experimentos de correlación con alta potencia de excitación. Esta evolución se explicó por un cambio en el tiempo de captura de los portadores. Es decir una caída más pronunciada, o lo que es lo mismo, un tiempo de regeneración más corto, es consecuencia de tiempos efectivos de captura de portadores más cortos (captura más veloz). Por ejemplo, en el caso del espectro de autocorrelación de X0, una caída más pronunciada  usando altas potencias de excitación puede ser atribuida a capturas más rápidas de excitones ( 𝑃𝑒𝑥𝑐 ∝ 1𝜏𝑋). Se observan comportamientos similares en el caso de la  correlación cruzada X0 – X-1, en donde este comportamiento tenía como consecuencia una asimétrica más pronunciada en los experimentos de correlación realizados a bajas potencias de excitación, Las hipótesis se apoyaron con el estudio del promedio de carga del QD (ϕQD) con respecto a la potencia de excitación, que se define como: 
𝜑𝑄𝐷 = � (𝐼𝑋𝑎+ + 𝐼𝑋𝑋𝛼+) − (𝐼𝑋𝑏− + 𝐼𝑋𝑋𝛽−)
𝐼𝑋𝑎+ + 𝐼𝑋𝑋𝛼+ + 𝐼𝑋𝑏− + 𝐼𝑋𝑋𝛽−2
𝑎,𝑏=1   Donde Ixa+ (Ixxα+) and Ixb- (Ixxβ-) son las intensidades integradas de los complejos excitonicos (biexcitonicos) negativos y positivos. Los resultados obtenidos mostraron como al variar la potencia de excitación algunas transiciones excitónicas cargadas negativamente dominaban sobre las transiciones excitónicas positivas. Explicación que coincide con el  cambio de la dinámica de captura de los portadores.  En nuestro modelo, sin embargo, usamos tiempos de captura constantes y tres diferentes tasas de generación de portadores para rellenar los estados de WL y ID (capa mojante y estados de impurezas): Gx, Geh y Ge. Cuando el proceso de llenado de portadores a los niveles WL y ID se inicia, estos relajan los portadores al QD con sus respectivos tiempos de captura, como se puede observar en la figura 3.12 (a).  También en la figura se muestra 
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como en nuestro estudio la WL está dividida en tres tipos de contribuciones para cada tipo de portador (WLexc para inyección de excitones, WLe para inyección de electrones, y WLh  para inyección de huecos) con sus respectivos tiempos de captura, que consideramos constantes (τc(Pexc) = constante). Sin embargo, en nuestro modelo tenemos en cuenta una evolución de la razón de generación de portadores con respecto a la potencia de excitación (Gγ = Gγ (Pexc)).  Si tenemos en cuenta que nuestro estudio considera diferentes tasas de generación por cada tipo portador, las cuales pueblan los estados WL e ID, y posteriormente estos se relajan al QD en un tiempo τc, específico para cada tipo de portador, un valor particular de Gγ tiene como consecuencia una población determinada de portadores de cada tipo en los estados WL y ID. El que la población en la WL de cada tipo de portador tenga un valor determinado puede hacer más probable la relajación (captura) de un portador u otro al QD. Dicho de otra manera, si tenemos un determinado valor Gγ en donde predomina la generación de excitones, la población de excitones en WLexc será mayor que la de electrones y huecos en WLe y WLh por tanto la relajación de excitones al QD será más probable que la de portadores descorrelacionados. Como consecuencia, esta evolución del parámetro Gγ puede hacer que predomine un canal de relajación sobre otro. Así pues, aunque en nuestro modelo los tiempos de captura sean constantes, por medio de la evolución Gγ (Pexc) se puede beneficiar la captura de un tipo particular de portador promocionándolo con un tiempo de captura determinado. En consecuencia, aun usando tiempo de captura constantes, la evolución de Gγ devuelve un tiempo de captura efectivo variable.    Teniendo en cuenta todas las consideraciones mencionadas, se realizó el estudio de la dinámica de portadores para los dos QDs presentados en la figura 3.9. En la tabla 3.2 se presentan los valores de entradas del RPM para el QD1.  
τcX τce τch τr (X
0) τr(X
-1) τr (X
+1) τr (XX
0) 
5 ps 20 ps 78 ps 1.36 ns 1.73 ns 1.53 ns 0.49 ns 
Tabla 3.2: Valores de entrada para el RPM para el QD1, τc corresponden a los tiempos de captura de 
portadores y τr los tiempos radiativos de cada especie excitónica   Los ajustes de la evolución de la intensidad integrada con respecto a la potencia de excitación se mostraban en la figura 3.10 (a) y (b) (panel superior líneas solidas) para los dos tipos de excitaciones y en la figura 3.11 se presentaban los ajustes (líneas rojas) de las medidas de correlación de fotones. Ambos ajustes muestran un buen acuerdo con los datos experimentales. De esta manera, encontramos que los tiempos de escape para electrones y huecos en el QD1 resulta ser de 5 y 3 ns, respectivamente; esto es, τee > τeh, los electrones permanecen más tiempo dentro del QD.   
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Figura 3.14: (Paneles superior) Dependencia de Gγ con respecto a la potencia excitación utilizando el 
RPM para los QD1 y QD2, (paneles inferior) promedios de carga para los dos QDs bajo estudio. Por otra parte, el estudio de las tasas de generación de pares correlacionados y pares descorrelacionados para el QD1 se muestra en la figura 3.14 (a) (panel superior), en donde se puede ver que la evolución de la razón de generación con la potencia de excitación para ambas condiciones de excitación parece seguir una dependencia potencial 𝐺𝛾 = 𝛼𝐺𝑇𝛽 . Por tanto,  la razón entre las tasas de generación de excitones y portadores descorrelacionados se incrementa con la potencia de excitación. Sin embargo, aunque la tendencia del comportamiento es similar bajo ambas condiciones de excitación (790 y 830 nm), la generación de portadores de cada tipo a una potencia de excitación fija es diferente. En el caso de excitación no resonante (790 nm) se observa que Gγ > 1 para todas las potencias de excitación, lo que significa que para este QD la generación de excitones siempre es mayor que la de portadores descorrelacionados. Sin embargo, en el caso de excitación cuasi-resonante (830 nm) se observa cómo a bajas potencias se obtienen valores de Gγ < 1 y para medias y altas potencias se encuentras valores Gγ > 1. Esto significa que a bajas potencia la inyección de portadores descorrelacionados domina sobre la inyección de excitones y posteriormente la situación se invierte bajo medias y altas potencias de excitación. El caso Gγ = 1 es la situación en la cual la generación de excitones y portadores descorrelacionados es igual. Se encontró que la absorción de portadores (potencia de excitación) para esta situación era de GT ∼0.33 portadores*QD/ns. Esta inversión en las 
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poblaciones de portadores para el caso con λexc = 830 nm se debe a la inyección de un mayor número de electrones provenientes de los niveles de impurezas.  Este comportamiento es compatible con el estudio del promedio de carga,  reflejado en la figura 3.14 (a) (panel inferior), donde se representa el promedio de carga del QD con respecto a la potencia de excitación para las dos energías de excitación. Se puede observar que en el caso cuasi-resonante, el QD tiene un promedio de carga claramente más negativo comparado con el obtenido para  λexc=790 nm lo cual es consecuencia del cambio en la dinámica de generación de cada caso.  Finalmente, el considerar un nivel de impurezas en nuestro modelo nos permitió estimar el tiempo de inyección de las impurezas electrónicas al QD. Nuestro modelo estima que para este QD el tiempo de captura de los electrones extras implica un retraso de τcID ∼ 8 ns con respecto a la captura de electrones y huecos descorrelacionados desde la capa mojante.  Realizamos un estudio similar para el caso del QD2, donde encontramos diferencias notables. Para este QD encontramos tiempos de escape de 9.5 ns y 3.5 ns para los electrones y los huecos respectivamente.  Es decir, los tiempos de escape para los huecos son similares a los estimados en el caso anterior. Sin embargo, los tiempos de escape de electrones son mucho más largos. Lo cual, como se ha mencionado antes, beneficia la formación de complejos excitonicos con carácter negativo. La figura 3.14 (b) (panel superior) muestra la evolución de Gγ con respecto a la potencia de excitación. Al contrario que en el  caso anterior, se puede observar un comportamiento bastante similar para ambas energías de excitación. Se encuentra  una inversión en la población de portadores (Gγ < 1, para baja potencia, y Gγ  > 1, para potencia media-alta) para las dos longitudes de onda de excitación. En la figura se puede ver como a bajas potencias de excitación, la generación de portadores correlacionados y descorrelacionados son similares, aunque, finalmente, en el caso de λexc = 790 nm,  la generación de excitones termina siendo mayor que para el caso con λexc = 830 nm para altas potencias de excitación. Esta situación puede deberse a la presencia de un mayor número de impurezas en el entorno de este QD, las cuales inyectan electrones incluso bajo excitación no resonante [35]. El estudio del promedio de carga con respecto a la potencia en este QD se muestra en la figura 3.14 (b) (panel inferior), donde podemos observar que los promedios de carga para ambas energías de excitación son bastante cercanos, contrario a lo observado en el QD1, lo cual puede ser explicado también por la presencia de un mayor número de capturas de portadores descorrelacionados (electrones) en el caso de excitación no resonante comparado con lo observado en el primer QD. El tiempo de captura de los electrones provenientes de las impurezas para el QD2 es de τcID ∼ 2.2 ns, mucho más corto que el estimado para el QD1. Podría suponerse que este QD presenta un caso con un mayor número de impurezas generadoras de inyección de electrones aislados en los alrededores del QD.  
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Figura 3.15: espectro de autocorrelación para (a) X0 excitando a λexc=790nm, (b) X-1 excitando a 
λexc=830nm. Las líneas rojas corresponden a los ajustes teóricos. Los  paneles superiores muestran los 
ajustes teóricos juntos.  Finalmente, se realizó un estudio de los espectros de autocorrelación de fotones de X0 excitando a λexc = 790 nm  y de X-1 excitando a λexc = 830 nm (figura 3.15 (a) y (a)) y su evolución con respecto a la potencia para el QD2. Los ajustes (líneas rojas) con el RPM comprueban que, aunque nuestro modelo no considera los cambios en la dinámica de captura de portadores con respecto a la potencia, con la dependencia Gγ(Pexc) introducida en nuestro estudio es posible reproducir las medidas de correlación de fotones y la evolución del tiempo de regeneración en función de la potencia. Mediante la variación de la razón de generación, se beneficia de uno u otro tipo de inyección de portadores en el QD, que, en término medio definirán el valor de las tasas de regeneración del sistema, y por tanto influirá en los tiempos de regeneración de cada complejo excitónico. Además, nuestro modelo también puede reproducir las situaciones en las que existe contribución de fotones no correlacionados en la señal óptica (g2(0) ≠ 0) simplemente variando el parámetro a introducido en la ecuación 11. En la Tabla 3 se muestran los valores de generación (variaciones de población) estimados para los espectros presentados en la figura 3.15 para cada tipo de portador bajo ambas condiciones de excitación (790 nm y 830 nm).     
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 λexc=790nm  
GT 
(carriers/ns x QD) Gx (exc ns-1) Ge-h (e- – h+ ns-1) Ge (e- ns-1) Gγ g2 (0)  
0.81 0.57 0.24 0 2.38 0.53 
0.21 0.085 0.12 0 0.71 0.16 
0.07 0.024 0.45 0 0.51 0.02 
λexc=830nm  
GT 
(carriers/ns x QD) 
Gx 
(exc ns-1) 
Ge-h 
(e- – h+ ns-1) 
Ge 
(e- ns-1) 
Gγ g2 (0) 
 
0.45 0.26 0.11 0.079 1.38 0.37 
0.15 0.064 0.041 0.042 0.76 0.35 
 
Tabla 3.3: valores de generación obtenidos con el RPM para los espectros de correlación de fotones 
para diferentes potencias en ambas longitudes de onda. En dicha tabla se muestra que a abajas potencias la generación de portadores descorrelacionados era mayor (Gγ < 1). Esto significa menor inyección de excitones. Según nuestro análisis esto tendría como consecuencia una caída más larga en los espectros de correlación. Posteriormente, la inversión de población de los portadores en altas potencias (Gγ > 1) debería verse reflejado con una caída más rápida como consecuencia de una presencia mayor de excitones. Este efecto se observa en la  figura 3.15 (a), que muestra la evolución de la autocorrelación para la transición X0 en función de la potencia de excitación. La figura 3.15 (b) muestra la autocorrelación para la transición X-1 para dos potencias de excitación. En este caso, al ser un complejo excitonico que posee tres portadores, la variación en el tiempo de regeneración es más drástica, como se ha reportado anteriormente en otros estudios [41], [55].       En general, nuestro modelo nos permite realizar un análisis de la dinámica de portadores en función de la razón entre la generación de portadores correlacionados y no correlacionados. Los resultados encontrados muestran una evolución  de Gγ con respecto a 
Pexc, λexc y  los defectos e impurezas de entorno del QD.   
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3.3 Implementación de una función de transferencia lógica NAND 
usando puntos cuánticos de InAs/GaAs   En este apartado se muestras los resultados obtenidos del estudio de excitación a dos colores para QDs de InAs/GaAs. Aprovechando el análisis de la dinámica de los portadores observada en estas muestras se propuso el diseño de una función de trasferencia lógica NAND  basada en la estadística de emisión de fotones uno a uno por el QD. Posteriormente, utilizando el RPM desarrollado en el apartado 3.2 se estudió la dinámica de los portadores en condiciones de conmutación óptica (C.O), profundizando así en el estudio de la dinámica de recombinación excitónica realizada en el apartado anterior.  
3.3.1 Experimento a dos colores (conmutador óptico)   En la sección 2.3 se describe el montaje a dos colores con el cual se realizaron los estudios en este apartado. La razón por la cual se realizó este tipo de estudio como mencionamos antes, fue aprovechar la excitación óptica selectiva presente en  este tipo de muestras para implementar un dispositivo lógico.   
 
Figura 3.16: esquema del experimento a dos colores (a) excitando con láser de 790nm, (b) excitando 
con el láser de 830 nm, (c) excitación a dos colores. En la figura 3.16 se muestra el esquema del uso de la excitación a dos colores, donde la energía de emisión del QD depende de la longitud de onda del láser de excitación. Es decir, si el láser A esta encendido, el QD emite luz con una energía α  (“luz roja”). Pero si es el 
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láser B el que se encuentra operativo, el QD emite luz con una energía β (“luz verde”).  En donde la luz roja está generada por la recombinación del trión negativo  X-1 y la luz verde es consecuencia de la recombinación del excitón neutro (X0). Finalmente, si ambos láseres están encendidos, el QD emite luz en ambas energías (luz roja y luz verde). Por lo tanto, con este procedimiento tenemos una operación de conmutación totalmente óptica con fotones individuales en diferentes longitudes de onda. El motivo por el cual es posible tener este tipo de control sobre las transiciones excitónicas en las muestras bajo estudio se debe a la presencia de impurezas dadoras y aceptoras residuales en la capa tampón de GaAs. La figura 3.17 presenta un esquema de energía de los estados involucrados, donde se representa la dinámica descrita anteriormente. En la figura se muestra la capa de GaAs en la parte inferior (color rojo) y la capa mojante de InAs en la parte superior (color gris), las recombinaciones radiativas D0-A0 (recombinación donante-aceptor) y e-A0 (electrón – aceptor neutro) de la capa de GaAs se representan con una banda de energía estrecha (azul).  En la figura también se pueden observar estados discretos para X0 y X-1 los cuales poseen diferentes energías debido a la interacción de Coulomb entre los portadores para las distintas configuraciones de carga; el estado fundamental (| 0〉 ) del semiconductor se representa en la  zona de menor energía). Las figura 3.17 (b) y (c) representan los diferentes llenados de portadores y dinámica de recombinación excitando con el láser a 790 y 830 nm, respectivamente. Para el caso de excitación a 790 nm el resultado es la absorción de un fotón sobre la barrera de GaAs y una población del QD con un número aproximadamente igual de electrones y huecos. Esto tiene como consecuencia que a bajas potencias de excitación la probabilidad de obtener fotones emitidos por X0 sea la más alta. Sin embargo, cuando la longitud de onda de excitación es resonante a la banda de impurezas (830 nm), la absorción de impurezas promociona electrones desapareados hacia el QD,  generando una carga negativa inicial [37]. Posteriormente, la absorción en la capa mojante alimenta el QD con pares electrón-hueco, obteniendo así la formación de triones negativos (X-1). A pesar de ser un proceso en dos etapas, estadísticamente se necesitan menos de dos fotones para poblar el estado X-1, debido a que el tiempo de escape del electrón es mucho más largo que el tiempo de decaimiento de X-1, como se mostró en la sección anterior.  
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Figura 3.17: (a) Diagrama de estados energéticos para potencias de excitación bajas (en condiciones 
de conmutación óptica), para el GaAs, la capa mojante, la banda de impurezas, y X0 y X-1 y el estado 
fundamental (0),  (b) esquema de dinámica de portadores para excitación de 790 nm (sobre la barrera 
de GaAs). La flecha verde punteada indica la inyección de electrones y huecos del estado fundamental 
a la barrera de GaAs, lo cual puebla el estado X0 seguido la emisión de un fotón, (c)  esquema de 
dinámica de portadores para excitación de 83 0nm. La línea roja punteada muestra el bombeo laser a 
la banda de impurezas y estados de la capa mojante. Esta energía de bombeo crea un electrón aislado 
y un par electrón hueco que llenan el QD, poblando el estado de X-1  Seguido de la emisión de un fotón. Para simular el efecto de la excitación óptica selectiva [37] dentro del contexto de un modelo RPM, bastó con añadir un canal extra de alimentación de electrones desapareados al QD, tal como desarrolló Gomis et al. [38].  De esta forma, fue posible predecir el predominio de X-1 sobre la transición X0 cuando la excitación era resonante al nivel de impurezas, y estudiar su dinámica.  Es de esperar que no todos los QDs en las muestras cumplan con esta condición y, por tanto, manifestando una conmutación óptica ideal. Sin embargo, a lo largo de la muestra se encontraron con relativa facilidad QDs que cumplían con esta característica, como se puede ver en la figura 3.18 
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Figura 3.18: Conmutación óptica para tres QDs diferentes en la muestra bajo estudio.  También hay que señalar que la conmutación óptica perfecta (conmutación del 100%) se logra para valores de potencia específicos, para los cuales la emisión del biexcitón no está presente en el espectro de µ-PL. Por tanto, para obtener el mayor nivel de conmutación, la excitación láser se debe realizar con una potencia lo suficientemente baja para evitar la presencia de transiciones multiexcitonicas, esto es, mostrar emisión solo de X0 y X-1, tal y como se muestra en los tres QDs presentados en la figura 3.18.   
3.3.2 Modelo de poblaciones aleatorio en la conmutación óptica  En este apartado se presentan los resultados de la dinámica de los portadores en condiciones de conmutación óptica con ayuda del modelo RPM presentado en la sección 3.2. En la figura 3.19 se recogen los resultados experimentales de las diferentes medidas de micro-espectroscopia, que permitieron etiquetar las transiciones excitónicas en el QD.  En la Tabla 3.4 se listan los valores de entrada de nuestro modelo, explicados en detalle en la sección anterior.    
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Figura 3.19: Resultados experimentales para excitación en λexc=790 nm. (a) evolución de la emisión 
de µ-PL con respecto a la potencia de excitación, (b) evolución de la intensidad integrada con respecto 
a la potencia de excitación para cada una de las especies excitónicas (puntos) y ajustes con el RPM 
(líneas solidas), (c) espectros de µ-TRPL para cada una de las especies excitónicas, experimentos de 
correlación de fotones para X0-X-1 y XX-1-XX0 (líneas negras) y mejor ajuste con el RPM (línea roja).  
τcX τce τch τr (X
0) τr(X
-1) τr (X
+1) τr (XX
0) 5 ps 20 ps 78 ps 0.85 ns 0.892 ns 0.8 ns 0.54 ns 
Tabla 3.4: valores de entrada del RPM. En la figura 3.19 se pueden observar los ajustes realizados con el RPM para la evolución de la intensidad integrada con respecto a la potencia (líneas solidas) y para el espectro de correlación cruzada de X0-X-1. Como se mencionó en la anterior sección, en el modelo únicamente se considera  los niéveles S del QD. Por esta razón, con el modelo  no es posible realizar ajustes de transiciones excitónicas de más de dos electrones y dos huecos. Del análisis realizado con el modelo para este QD se encontró que los tiempos de escape  de los electrones y huecos eran de 5.5 y 3.5 ns, respectivamente, en donde nuevamente observamos que el escape de electrones es más lento, τee > τeh. Por otra parte, el estudio de las tasas de generación de portadores correlacionados y descorrelacionados se muestra en la figura 3.20, en donde se puede ver de nuevo, como ya habíamos explicado en la sección anterior, que la evolución de la relación de generación con la potencia de excitación para ambas excitaciones sigue una forma potencial del tipo 𝐺𝛾 = 𝛼𝐺𝑇𝛽.   
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Figura 3.20: Dependencia de Gγ con respecto a la potencia excitación encontrada del mejor ajuste 
utilizando el RPM del conjunto de medidas de IPL vs Pexc y los experimentos de correlación de fotones.  En el caso de excitación resonante a la barrera de GaAs (λexc = 790 nm) se observa que la razón de generación siempre es mucho mayor que uno a lo largo de todas las potencias de excitación (Gγ >>1).  Es decir, tenemos una generación de excitones mucho mayor que la de portadores descorrelacionados en todo el rango de potencias. Para la excitación cuasi-resonante se observa la inversión de Gγ < 1 hacia Gγ > 1. Lo cual, cómo se ha explicado anteriormente, significa una mayor generación de portadores descorrelacionados a baja potencia, tendencia que luego se invierte para altas potencias.  En la figura 3.21 se muestran los espectros de µ-PL experimentales y teóricos,  junto a las curvas de correlación cruzada adquiridas con la misma situación dinámica que las anteriores. Se encontró que las potencias de excitación para obtener la máxima conmutación óptica fueron de 76 nW (GT = 0.0413 portadores*QD/ns) y 20 µW (GT = 0.1142 portadores*QD/ns) bajo excitación a las longitudes de onda de 790 y 830 nm, respectivamente. En la figura 3.21(b) se muestra como nuestro modelo ajusta perfectamente el experimento de correlación cruzada de X0-X-1 y, además, puede reproducir perfectamente los espectros de micro-PL bajo la condición de conmutación óptico (panel derecho en la figura 3.21(a)).  
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Figura 3.21: (a) Medidas de µ_PL (panel izquierdo) y resultado con el RPM (panel derecho) de las tres 
situaciones de excitación, (b) medidas experimentales (líneas negras) y ajustes del RPM (líneas rojas) 
de los experimentos de correlación cruzada entre X0 – X-1, (c) panel inferior: tasas de inyección de GX, 
Geh, Ge obtenidas de los ajustes en condiciones de conmutación óptica con los tres diferentes esquemas 
de excitación. Negro excitación con λexc = 790 nm; blanco excitación con λexc = 830nm; gris excitación 
con ambos láseres. Panel superior: grafico de ∆GX, ∆Geh y ∆Ge donde ∆Gi= Gi(790) + Gi(830) - 
Gi(790+830).       En la Tabla 3.5 se presentan los valores de absorción de portadores con los cuales se reprodujo el conmutador óptico (1 (a) panel derecho). Encontramos que para la excitación de 790nm la formación de excitones en el QD es consecuencia de un claro dominio en la inyección de excitones (GX = 0.039 excitones*QD/ns) sobre la inyección de portadores descorrelacionados  (Geh = 0.0023 e-h*QD/ns). Bajo excitación a 830 nm, el comportamiento es diferente, pues la generación de electrones de los niveles de impurezas (Ge = 0.06 e*QD/ns) resulta ser bastante similar a la generación de excitones (GX = 0.054 excitones*QD/ns), lo que tiene como consecuencia la formación de triones 
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negativos, situación determinada por la inyección simultánea de excitones neutros y  electrones desapareados provenientes del nivel de impurezas.      Tasa de generación λexc = 790 nm (portadores/ns*QD) λexc = 830 nm (portadores/ns*QD) λexc = 790+830 nm (portadores/ns*QD) 
GX 0.039 0.054 0.052 
Ge,h 0.0023 0.0002 0.050 
Ge 0 0.06 0.053 
GT 0.0413 0.1142 0.155 
Gγ ~ 17 ~ 0.89 ~ 0.5 
Tabla 3.5: parámetros encontrados de los mejores ajustes utilizando el  RPM.  En el caso de la excitación con los dos colores, la inyección de portadores sufre una redistribución.  En la figura 3.21(c) se muestra cómo la generación de excitones cuando los dos láseres están encendidos es mucho menor que la suma de las generaciones cuando los láseres actúan aisladamente (𝐺𝑋790𝑛𝑚+830𝑛𝑚 ≪ 𝐺𝑋790𝑛𝑚  + 𝐺𝑋830𝑛𝑚 ). En contraste, para el caso de la generación de portadores descorrelacionados esta situación se invierte (𝐺𝑒ℎ790𝑛𝑚+830𝑛𝑚 ≫ 𝐺𝑒ℎ790𝑛𝑚  + 𝐺𝑒ℎ830𝑛𝑚). Finalmente, la generación de electrones desde  las impurezas es similar en las dos situaciones (𝐺𝑒790𝑛𝑚+830𝑛𝑚 ≈ 𝐺𝑒830𝑛𝑚 ). Esta misma información también se ve reflejada con los valores de Gγγ para cada una de las situaciones de excitación.  Se puede ver como solo hay dominio en la generación de excitones (GX > 1) para en el caso de excitación con el  láser de 790 nm. Para las dos situaciones restantes (830 nm y 790 + 830 nm) existe una mayor generación de portadores descorrelacionados (Gγ < 1).  Es decir,  la excitación a dos colores incrementa la inyección de portadores descorrelacionados a expensas de la reducción de la tasa de captura de excitones. La redistribución de la captura de excitones y electrones-huecos causada por la excitación a dos colores es un proceso no lineal, que no es la suma directa de la dinámica de portadores producida por la excitación de cada color por separado.    Finalmente, en la figura 3.22 se representa con una tabla de la verdad los resultados obtenidos de realizar las medidas de correlación cruzada con la excitación a dos colores. Como se demostró anteriormente (figura 3.21 (b)), la medida de correlación de fotones solo se obtuvo cuando los dos láseres estaban encendidos, lo cual reproduce una función de trasferencia NAND clásica, claro está, en nuestro caso usando luz cuántica.   
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Figura 3.22: tabla de la verdad obtenida por medio de las medidas de correlación de fotones.  
3.4 Efectos de la barrera de InxGa1-xAs en muestras de QDs 
autoensamblados de InAs/GaAs (muestras metamórficas)  La aparición de campos como la información cuántica y el desarrollo de protocolos para la  transmisión óptica de claves criptográficas han generado un impulso en el desarrollo de fuentes de fotones individuales. A lo largo de este trabajo, como también a través de la bibliografía, se ha mostrado ampliamente como los QD son buenos candidatos para estas tecnologías, por su característica de emisor de fotones uno a uno [56-58]. Sin embargo, la mayoría de estudios usan materiales activos que emiten en el rango de longitudes de onda del orden de 1000 nm, mientras que los requerimientos para aplicaciones en criptografía cuántica basadas en fibras ópticas exigen longitudes de onda en las ventanas de 1300 o 1550 nm (2ª y 3ª ventanas de telecomunicaciones). El progreso en la dirección de adaptar las longitud de onda de emisión con los requerimientos de las tecnologías de telecomunicaciones presenta dificultades para su correcta implementación, como lo son el crecimiento de las muestra de suficiente baja densidad que permitan realizar implementar dispositivos con nanoestructuras aisladas que emitan en este rango espectral, la baja tasa de emisión de los QDs o el alto nivel de ruido de los detectores en estos rangos de energías.   La energía de emisión de los QDs depende de varios parámetros, relacionados con las condiciones de crecimiento y el diseño de la estructura. En los últimos años han aparecido una cantidad considerable de trabajos de investigación que pretenden lograr el corrimiento al infrarrojo de la emisión de los QD, necesario para  extender la operación de los dispositivos hasta  1.55 µm. Se han propuesto y aplicado distintos métodos con el fin de conseguir estos objetivos. Como se explicó en detalle en la introducción de esta tesis,  los distintos métodos pueden agruparse bajo tres enfoques principales: el aumento de las dimensiones QD, así como la reducción de la energía de la banda prohibida del 
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semiconductor que forma el QD y del asociado a los materiales alrededor de éstos (barreras y capa mojante). En este apartado se han analizado la segunda generación de muestras, que consisten en QD de InAs crecidos sobre una barrera metamórfica de InxGa1-xAs con una densidad promedio 5 x 108 QDs/cm2.  El crecimiento de las muestras se describió en el apartado 2.2.2 de este trabajo de tesis.  El objetivo general es estudiar los efectos de la capa metamórfica a diferentes concentraciones de indio sobre la longitud de onda de emisión, la calidad óptica y la eficiencia de emisión en QD aislados.  
3.4.1 µ-PL de QDs autoensamblados de InAs crecidos sobre barreras de InxGa1-xAs  Los espectros  de µ-PL se obtuvieron con el montaje experimental mencionado en el apartado 2.3.2 para las muestras con concentraciones de indio de 15, 22 y 33 % en la capa metamórfica de InxGa1-xAs o capa de inferior de confinamiento (Low confinement layer: LCL). En la figura 3.23 se muestra el espectro de µ-PL a diferentes potencias de excitación para un QD con una concentración de indio de x = 0.15 en la capa metamórfica o de confinamiento inferior (In0.15Ga0.85As). En los espectros (especialmente a bajas potencias) se pueden distinguir líneas estrechas y localizadas,  característica  particular de la emisión de un QD aislado. Estas líneas, como se ha ido observando a lo largo de este trabajo, corresponden a la recombinación de los diferentes complejos excitonicos formados en el QD bajo bombeo óptico.  
 
Figura 3.23: Espectro de µ-PL de un QD aislado a 4K emitiendo alrededor de 1171 nm  de la muestra 
con una LCL con baja concentración de indio (x=0.15) (a) evolución con la potencia de la µ-PL (de 16 a 
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600 nW), (b) intensidad integrada con respecto a la potencia de excitación, (c) espectro usando la 
excitación óptica selectiva (790 y 830 nm). La  figura 3.23(b) muestra el estudio de la intensidad integrada de la µ-PL y su evolución con potencia de excitación para cada una de las transiciones excitónicas de la figura 3.23(a). Este análisis, como se mencionó en el apartado 3.2, nos permite establecer el carácter excitonico (Xn) o biexcitónico (XXn) de las transiciones del QD. El estudio de la evolución de la intensidad integrada, junto al análisis de las energías de enlace y la excitación óptica selectiva [39], [55], [36], nos permitió etiquetar las transiciones excitónicas fundamentales (X0, X-1, X+1, XX0) del espectro de µ-PL. Cabe resaltar que, a diferencia de la primera generación de muestras estudiadas en este trabajo de tesis (QDs de InAs/GaAs), en este caso no se presentan espectros de µ-TRPL. Esto es consecuencia de las dificultades que conlleva realizar esta medida a estas energías de emisión. La baja eficiencia de detección de los detectores estándar (en nuestro caso fotodiodos de avalancha de InGaAs) sumado a una baja intensidad de emisión por parte de las muestras en estas energías, hace que la medida de TRPL usando técnicas convencionales no sea posible. Aunque, como veremos en el siguiente apartado (apartado 3.5), es posible incrementar la razón señal/ruido implementando métodos experimentales alternativos. Con la información obtenida fue posible identificar con facilidad los complejos excitonicos fundamentales.  Para el QD de la figura 3.23 se identifica el excitón neutro (X0) a una energía de 1.0587 eV (alrededor 1170 nm), donde la pendiente tomada del ajuste de la IPL era de 0.75.  El motivo por el que el valor de esta pendiente es menor que la unidad se debe a la presencia de impurezas residuales y al efecto estadístico de la captura de portadores. La emisión del biexciton neutro (XX0) se encontró desplazada hacia bajas energías aproximadamente 1.2 meV respecto a la emisión del X0, centrado en 1.0575 eV. La pendiente se midió como doble (1.507) respecto a la del X0 (0.706).  Finalmente los triones positivos y negativos (X+1 en  1.0600 eV y X−1 en 1.0553 eV) se identifican a través de las pendientes cercanas a la unidad, sus energías de enlace, y el efecto de la excitación óptica selectiva que hemos tratado en los apartados anteriores. En la figura 3.23 (c) se muestran los espectros de µ-PL con excitación no resonante y cuasi-resonante (790 y 830 nm, respectivamente).  En el espectro se puede observar como X+1 sufre una perdida en su emisión cuando la excitación es cuasi-resonante. Esto, como ha sido mencionado a lo largo del trabajo, se debe a la inyección extra de electrones provenientes de los niveles de impurezas, lo cual beneficia la formación de transiciones excitónicas de carácter negativo.  Por otra parte, los valores de energías de enlaces encontrados para los triones positivos y negativos fueron EX0-X+1 = - 1.3 meV y EX0-X-1 = 3.4 meV. Comparando con los valores encontrados en la literatura para QDs similares, se encontró que las energías de enlace para los triones positivos y negativos permanecen entre 1-2 meV y 5-7 meV respectivamente [59], [39], lo cual está de acuerdo con los valores obtenidos en nuestro estudio. Finalmente, en el espectro de µ-PL (figura 3.23 (a)) con excitación a medias y altas potencias, se observan dos transiciones en 1.0560 y 1.0540 eV, para las cuales los análisis de la intensidad integrada con la potencia de excitación mostraron un carácter biexcitónico. Estas transiciones posiblemente corresponden a biexcitones cargados. Sin embargo,  la información con la que contamos no es suficiente para su completa y correcta identificación.  
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El estudio de µ-PL a lo largo de esta muestra permitió identificar emisión de QDs aislados  emitiendo en el rango entre 1010 a 1305 nm, como se muestra en la figura 3.24 . Sin embargo, la cantidad de QDs en longitudes de onda mayores a 1270 nm era escasa,  y con unas características ópticas irregulares. 
 
Figura 3.24: espectros de µ-PL normalizados en intensidad  a 4K de diferentes QDs en la muestra con 
x = 0.15.Sse puede observar las emisiones de QD aislados en el rango de 1010 a 1305nm.  La figura 3.25 muestra el análisis de la µ-PL similar, pero esta vez para un QD perteneciente a la muestra con x = 0.30. Se puede ver con claridad que el espectro de µ-PL en  esta muestra se encuentra a menores energías con respecto a la muestra de x = 0.15, debido a la reducción de la tensión del QD y la capa tampón metamórfica [28].  Dicho efecto queda representado en la figura 3.26,  donde se presenta un estudio del desajuste de red entre el QD y la capa tapón metamórfica con respecto al espesor (500 nm para nuestras muestras) de la capa tapón metafórica inferior (LCL). [60] .  
0.95 1.00 1.05 1.10 1.15 1.20 1.25
 
 
In
te
n
si
d
ad
 n
o
rm
al
iz
ad
a 
(u
.a
)
Energía (e.V)
 74  
 
Figura 3.25: espectro de µ-PL de un QD aislado a 4 K emitiendo alrededor de 1340 nm in una muestra 
con una LCL con baja concentración de indio (x=0.30) (a) evolución con la potencia de la µ-PL (de 40 
nW a 1.8 µW), (b) intensidad integrada con respecto a la potencia de excitación, (c) espectro usando 
la excitación óptica selectiva (790 y 830 nm). En la figura se muestra claramente como para el caso de x=0.30 la diferencia del parámetro de red entre la capa tampón metamórfica y el QD es menor (5.19 %) que para los casos de x = 0.15 y x = 0.22 en donde se encontraron desajustes de 5.80 % y 6.34 %, respectivamente. 
 
Figura 3.26: dependencia del desajuste de red entre QD-capa tampón metamórfica contra el espesor 
de la capa tampón metamórfica para las tres muestras bajo estudio.  En el estudio de la micro-PL para la muestra con x=0.30 hemos encontrado QDs con emisión entre 1200 y 1350 nm. En esta muestra se observó una mayor cantidad de QDs que emitían a longitudes de onda alrededor 1300 nm, comparado con las muestras de menor concentración de indio. De igual manera que el caso anterior, se identificaron cada uno de los complejos excitonicos utilizando los métodos ya descritos (figura 3.25 (b) y (c)), donde el excitón neutro (X0) se encontró en 0.927 eV (1337 nm), el biexcitón en  0.9252 eV y los triones positivos y negativos en 0.9290 y 0.9231 eV, respectivamente. Sin 
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embargo, aunque se logró medir la emisión de un  QD aislado emitiendo en longitudes de onda más largas con respecto a la muestra de x = 0.15, las  líneas de la  µ-PL  son mucho más anchas que las encontradas en la muestra anterior.  Además del aumento en el ancho de línea espectral, también encontramos que los QD crecidos sobre una capa confinante de In0.30Ga0.70As tienen una eficiencia óptica 20 % menor  que los QD crecidos sobre una capa confinante de In0.15Ga0.85As. La pérdida de calidad óptica en la emisión de la muestra con x = 0.30 y el ancho de línea más grande puede ser explicado por el alto contenido de indio en la capa metamórfica, el cual conduce a una mayor relajación plástica de la tensión entre el QD y la capa metamórfica, y a una densidad más alta de defectos estructurales [61]. Por lo cual, el ensanchamiento de los picos de µPL puede estar relacionado con un efecto de difusión espectral por la presencia de  impurezas o defectos estructurales [62-63].  A pesar de esto, existen varios métodos con los cuales se puede reducir los defectos estructurales cerca del QD en nanoestructuras metamórficas, tales como el uso de una capa tampón gradual de InAsGa [64], o capas de QDs que actúen como filtros de dislocaciones [65] .  Dado que la muestra con concentración de indio de x = 0.15 presentaba transiciones estrechas y bien definidas hasta casi 1300 nm, con calidad óptica y eficiencia de emisión comparables a las encontradas en estructuras estándar de InAs/GaAs, se puede concluir que esta última muestra podría ser candidata para obtener QDs con emisión de fotones uno a uno en longitudes de interés para las telecomunicaciones.     
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3.5 Fotoluminiscencia resulta en el tiempo a 1300nm de un QD 
aislado usando una red de Bragg sintonizable grabada en una 
fibra óptica.   En este apartado se presenta un estudio de los espectros de µ-TRPL de QDs emitiendo en 1300 nm, crecidos en muestras metamórficas. Para realizar tales medidas se implementó un montaje experimental basado en una red de Bragg sintonizable grabada en una fibra óptica (FBG). El  filtrado de la emisión de los QDs aislados usando dicho esquema experimental nos permitió aumentar la eficiencia de colección en más de un orden de magnitud, comparado con el filtrado convencional usando un monocromador. El análisis de las medidas de µ-TRPL permitió realizar un estudio de los tiempos de captura, de decaimiento y del retardo con respecto a la señal de excitación, que puede ser explicado teniendo en cuenta la aproximación de potencial de confinamiento cuántico débil.   
3.5.1 Eficiencia de colección de la FGB  En esta sección, nuestro primer objetivo ha sido comparar la eficiencia del filtrado con el  monocromador para las dos redes de difracción usadas (600 y 1200 g.mm-1) y con la FBG, para una señal en común.  De esta forma, se pueden comparar las intensidades integradas de la señal en los tres casos. Para ello, se utilizó un láser sintonizable de segunda ventana  emitiendo a una potencia fija de -5 dBm. La medida del filtrado utilizando el monocromador y la FBG se realizó utilizando los montajes descritos los apartados 2.3.2 y 2.3.4, respectivamente.  En la figura 3.27  (a) se presentan tales resultados.  
 
Figura 3.27: (a) Comparación de eficiencias de la FBG y el monocromador (con las dos rendijas). (b) dependencia 
de la µ-PL en función de la potencia de excitación para un QD aislado emitiendo en 1300 nm. En recuadro 
superior muestra la evolución de la intensidad integrada con la potencia de excitación para las diferentes especies 
excitónicas (puntos) las líneas corresponden a la simulación con el RPM descrito en la sección 3.2. 
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Por medio de esta caracterización previa se encontró que el filtrado con la FBG produce un aumento en la señal óptica 67 veces más grande que la señal filtrada usando el monocromador con la red de 1200 g.mm-1,  y 24 veces mayor que la señal que se filtró usando la red de 600 g.mm-1. El cálculo de eficiencia de colección relativa de la intensidad integrada es mucho más significativo cuando el ancho de línea de la emisión del QD es mayor que la resolución espectral de la FBG o el monocromador. Sin embargo, en el caso contrario, es decir, cuando el ancho de línea del QD es menor que la resolución espectral de la FBG o el monocromador, la eficiencia de colección de la FGB con respecto al monocromador es alrededor de 20 veces mayor que con la red de 1200 g.mm-1 en éste.  La mejora en la señal cuando se realiza el filtrado por FBG se debe a la ausencia de pérdidas ópticas asociadas con la lente de colimación, focalización, las posibles reflexiones múltiples y las pérdidas por la eficiencia de la red de difracción.  El uso de la FBG como dispositivo discriminador de longitudes de onda para realizar estudios espectroscópicos de QD aislados supone una mejora en la eficiencia de colección de la emisión, lo cual genera una interesante ventaja para los estudios espectroscópicos en el rango de segunda y tercera ventana de las telecomunicaciones.  La figura 3.27 (b)  muestra la evolución del espectro de µ-PL con respecto a la potencia de excitación para un QD aislado, emitiendo alrededor de λems=1300 nm. Este espectro fue obtenido con el esquema tradicional, es decir, usando el monocromador como sistema de filtrado de la señal óptica. Para el etiquetado nos valimos del estudio de la  evolución de la intensidad integrada en función de la potencia (círculos en la figura 3.27 (b), recuadro superior).  Así se identificaron el biexcitón (XX0), con una energía de emisión de 0.9574 eV, X0 y X-1 a 0.9582 y 0.960 eV, respectivamente.  Los gráficos de la evolución de la intensidad integrada con respecto a la potencia devuelven pendientes de 0.73, 1.26 y 0.99 para X0, XX0 y X+1 respectivamente. El desvió de la situación ideal de 1 y 2 para el excitón y el biexcitón y la pendiente más grande de X-1 con respecto a X0 puede ser explicado por un mecanismo de captura de portadores aleatorio, como se ha demostrado previamente para  QD aislados de InAs emitiendo en longitudes de onda de 900 a 1000 nm [38], [66]. Las líneas presentadas en las medidas de intensidad integrada provienen del ajuste realizado con el modelo RPM desarrollado en la sección 3.2,  que muestra un buen acuerdo con respecto a los datos experimentales, excepto para el caso de XX0 a altas potencias de excitación. Esta discrepancia es una clara consecuencia de considerar solo los niveles S para el QD. La energía de enlace para el XX0 (EX0-XX0)  toma un valor de 0.8 meV, el cual es ligeramente inferior a los  encontrados en los espectros de µ-PL  de los QD estudiados en el apartado 3.4 y los presentados en la literatura para muestras crecidas por epitaxia metalorgánica en fase de vapor [67] , [68] emitiendo a energías similares.  La anchura de línea de la µ-PL es considerablemente menor (∼250 µeV), en comparación con los valores hallados en el QD1 del apartado anterior. Lo cual indica la alta calidad óptica de este QD. El estudio de las transiciones ópticas utilizando el sistema de detección convencional (figura 3.27 (b)) mostró que el máximo en la intensidad de la señal del QD bajo estudio era alrededor de 100 cuentas, obtenidas por la transición del XX0 bajo excitación en cw. Sin embargo, cuando pasábamos a excitación pulsada la señal de fotoluminiscencia registrada en la CCD de InGaAs (utilizando tiempos de integración de 10 a 60 s) disminuía a niveles muy bajos. Este efecto es común en la emisión de QD aislados y es consecuencia de las altas densidades de portadores inyectados instantáneamente por el pulso láser [69], [70]. Por lo tanto, la medida de los decaimientos de la  µ-PL usando un APD de InGaAs es una medida bastante complicada, ya que la señal óptica del QD es mucho más baja que los 
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niveles de ruido de estos detectores. El uso de la FBG mejora la técnica de detección por su mejora en la eficiencia de colección. Además, supone una ventaja tecnológica, ya que simplifica el sistema de detección y abarata los costes. Por otra parte, usando estos sistemas no se necesita acoplarlos a cavidades para aumentar su señal óptica. De esta manera la emisión espontánea intrínseca de los QDs individuales puede ser analizada sin incorporarlos en cavidades fotónicas, en las cuales la emisión espontánea se ve alterada por el efecto Purcell.  
 
Figura 3.28: (a) espectro de µ-PL obtenido filtrando con el monocromador a potencia de excitación 
de 160nW. (b),(c) sintonización de la FBG de las transiciones XX0 (azul) y X+1 (rojo) respectivamente, 
comparada con el espectro de (a).  (d), (e) intensidad integrada vs posición de pico de cada 
adquisición   en (b) (puntos azules) y (c) (puntos rojos), respectivamente, comparado con el espectro 
(a). En la figura 3.28 se muestra la comparación entre el espectro del QD de la figura 3.26 (b) y la luz analizada con la FBG excitando a una potencia de 160 nW. El rango de sintonización de la longitud de onda para la FBG es de ∆λ = 4.4 nm (∆E = 3.2 meV) con lo cual logramos cubrir las transiciones X+1 (rojo) y XX0 (azul), como se puede observar en la figura 3.28 (a).  En la figura 3.28 (b) y (c) se presenta el filtrado por FBG de ambas transiciones haciendo pasar la señal por el sistema monocromador + CCD con objeto de analizar el movimiento del espectro del filtrado por FBG.  De esta forma se puede  comparar los espectros obtenidos filtrando con la FBG y variando la longitud de onda de filtrado (sintonización de la longitud de onda (figura 3.28 (a) y (b))). De los espectros obtenidos en las figura 3.28 (a) y (b) se graficaron las intensidades integradas con respecto a la longitud de onda de filtrado. Este análisis se representa en las figura 3.28 (d) y (e) para las transiciones X+1 y XX0, respectivamente (puntos rojos y azules). En las mismas figuras se muestran con líneas 
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negras los espectros obtenidos con el método convencional (usando el monocromador). Se puede observar como los espectros realizados con el monocromador y el barrido realizado con el filtrado con FGB se corresponden,  lo que demuestra que nuestro sistema es equivalente a un sistema de  detección  mono-canal y capaz de recorrer espectralmente los espectros de emisión óptica de un QD aislado.    
3.5.2 Transitorios de µ-TRPL para QDs metamórficos de InAs/InGaAs emitiendo a 
1300nm.   En la figura 3.29 se presentan los transitorios de µ-TRPL con respecto a la potencia de excitación para las dos transiciones ópticas que se encontraban en nuestro rango de sintonización de la FBG (X+ y XX0).  De esta manera se demostró que el  filtrado con la FBG sintonizable es un método muy  eficaz para realizar este tipo de medidas en QDs aislados que emiten en longitudes de ondas larga,  usando detectores APDs de InGaAs convencionales, sin necesidad de usar montajes de sincronización.  
 
Figura 3.29: Dependencia de evolución de la µ-TRPL con la potencia de excitación para las transiciones ópticas del QD X+1 (panel izquierdo) y XX0 (panel derecho). En ambos paneles, el sombreado gris corresponde a la respuesta del sistema. Las curvas continuas en rojo representan el mejor ajuste del decaimiento exponencial con la ecuación descrita en el texto.  Los transitorios de µ-TRPL muestran un incremento en el tiempo de subida con la potencia excitación.  Paralelamente, con el aumento de la potencia de excitación se observa la aparición de una componente rápida de recombinación, seguida por la recombinación convencional de cada una de las especies excitonicas (decaimiento lento). La forma de los espectros de µ-TRPL presentados en la figura 3.29 (para X+1 y XX0) es consecuencia de las diferentes fases temporales de la recombinación del QD, después de la absorción del pulso de excitación [43]. En la literatura existen análisis similares de la 
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evolución de la TRPL, donde este primer transitorio rápido queda asociado a la recombinación de una banda de emisión ancha. Esta banda ha sido asociada a su vez al  efecto de muchos cuerpos y su interacción coulombiana, del plasma generado inmediatamente después de la absorción de pulsos de alta intensidad [43], [70].  Para poder realizar la estimación de los diferentes tiempos de decaimiento observados en los espectros de µ-TRPL, hicimos uso de la siguiente expresión de la intensidad del QD dependiente del tiempo:   
𝐼(𝑡) = 𝐼0 + 1𝑤�𝜋2 𝑒−2𝑡2𝑤2 �𝐼𝑓𝑎𝑠𝑡𝐹𝑊𝐹(𝑡 − 𝑡0) + 𝐼𝑠𝑙𝑜𝑤 ×�𝑒−(𝑡−(𝑡0+𝐷)𝜏𝑑 − 𝑒−(𝑡−(𝑡0+𝐷)𝜏𝑟 �𝐻(𝑡 − (𝑡0 + 𝐷)�  (1)  En donde el término I0 corresponde a la presencia de un fondo plano de TRPL. El segundo término corresponde a la convolución de la respuesta del sistema (una gaussiana con ancho de w=0.38 ns), con el término decaimiento de TRPL. Este término de decaimiento se divide en componentes rápidos y lentos. El decaimiento rápido está limitado por la respuesta temporal del sistema, y puede ser también simulado como un perfil gaussiano  
�𝐹𝑤𝐹(𝑡 − 𝑡0) = 1𝑤𝐹�𝜋2 𝑒−2(𝑡−𝑡0)2𝑤𝐹2 �  con un ancho de wF = 0.2 ns. El último término de la ecuación representa la componente lenta de decaimiento. Esta componente está compuesta por una exponencial de subida y otra de bajada, caracterizadas por sus correspondientes constantes de tiempo τr (tiempo de subida) y τd (tiempo de decaimiento). El tiempo D es el tiempo de retraso del decaimiento lento con respecto a t0 (tiempo de intensidad máxima asociada al decaimiento rápido) Finalmente, el último término se multiplica por la función de Heaviside, que es cero para t < t0 +D. Es importante señalar que hemos ajustado todas las medidas de TRPL con componentes de decaimiento rápido y lento para todos las potencias de excitación (líneas rojas continuas en las figura 3.29 (a) y (b)). Dicho lo anterior, se realizaron los ajustes de los espectros de µ-TRPL para los decaimientos X+1 y XX0. Con este ajuste fue posible estudiar los tiempos de decaimiento 
(τd), los tiempos de subida (τr) y el retraso entre tiempos  (D) con la potencia de 
excitación. Los valores de τd de X+ y XX0 son 1.15 y 0.96 ns, respectivamente, estos valores permanecen constantes en todo el rango de potencias. Sin embargo, para los parámetros 
τr y D se encontró una dependencia con la potencia de excitación, la cual se presenta en las figura 3.30 (a) y (b).  En la figura 3.30 (b) se presentan los resultados del estudio de τr con respecto a la potencia de excitación para ambas transiciones excitónicas  La evolución de τr para el caso de  X+1 (cuadros azules) muestra un aumento del tiempo de subida con respecto a la potencia.  Desde unos cientos de picosegundos a casi un nanosegundo, para las potencias más altas de excitación. El tiempo de subida de X+1 es bastante similar al tiempo de decaimiento  obtenido  para XX0 (0.96 ns). Por otra parte, el tiempo de subida para XX0 (círculos negros) evoluciona desde aproximadamente 0.4 ns hasta alcanzar un valor de 0.7 ns. Las diferencias en los valores encontrados para los comportamientos asintóticos de cada especie excitónica, puede ser atribuido a la cascada biexcitón-excitón  [43], [71]. El complejo X+1 puede ser creado después de la recombinación de XX0 y la posterior captura 
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de un hueco, o después de la recombinación de un biexcitón cargado (XX+1) u otro proceso de recombinación multiexcitonico similar. En todas estas situaciones es de esperarse tiempos de subida más largos para los espectros de TRPL de X+1 que para XX0 (τrX+1 > τrXX0), debido a que el trion debe esperar la recombinación de la especie biexcitónica. Además, a medida que la potencia de excitación aumenta, es de esperar que el complejo XX0 también espere a los eventos de recombinación de las multiparticulas de orden mayor, que se espera que tengan tiempos de decaimientos más cortos.   
 
Figura 3.30: (a) evolución del tiempo de decaimiento (D) con la potencia de excitación para las 
transiciones X+1 (cuadrados azules) y XX0 (círculos negros). (b)  evolución del tiempo de subida (τr) 
con la potencia de excitación para las transiciones X+1 (cuadrados azules) y XX0 (círculos negros).  El estudio del  tiempo de retardo de la componente lenta (D) también muestra un comportamiento asintótico. De la misma forma que en el caso anterior,  los valores de D aumentan con la potencia de excitación. Sin embargo, en este caso no se observan diferencias significativas entre los comportamientos de las dos especies excitonicas. (figura 3.30 (a)).   Nuestra propuesta para explicar este efecto es suponer que los tiempos de retardo se pueden asociar a la rápida relajación de la alta de densidad de portadores inyectados en la capa mojante, después de la absorción de un pulso laser en la barrera de GaAs. Cuando el pulso laser es más intenso, el número de portadores absorbidos dentro del spot del láser aumenta sustancialmente.  Por lo tanto, el tiempo necesario para diluir los portadores de la capa mojante crece en consecuencia. Podemos asociar el origen físico de este tiempo de retardo y de los procesos de recombinación del decaimiento rápido con la aparición de una alta densidad de portadores en la capa mojante, localizados espacialmente en el spot de excitación (diámetro de ∼1 µm).  Se ha demostrado previamente como los portadores en el QD interactúan con estados de un continuo, produciendo un ensanchamiento 
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espectral de las transiciones excitónicas [72].  Además, la interacción de los portadores del QD y de los de la capa mojante ha sido propuesto en la bibliografía para explicar el origen  de la banda ancha de emisión del QD que aparece a altas potencias de excitación [73].  De esta forma,  el tiempo de retraso D entre el decaimiento rápido y lento puede considerase como una posible prueba de la interacción de los portadores de la capa mojante y del QD.  Finalmente, el valor de los tiempos de decaimiento de las transiciones XX0 y X+1 se pueden entender  dentro del  marco del  límite de un potencial de confinamiento cuántico débil. La tasa de recombinación radiativa se ve fuertemente afectada por la correlación  coulombiana entre los electrones y huecos [74].  Para el régimen de confinamiento fuerte  se espera que los tiempos de decaimiento del biexcitón sean la mitad del tiempo de decaimiento del excitón.  Es decir τdX0/τdXX = 2. Dentro de este mismo límite, también se espera que los tiempos de decaimiento de los triones sean cercanos a los tiempos de decaimiento de X0 (τdX+ ≅ τdX0). Por lo tanto, bajo el límite de confinamiento fuerte tenemos que se debe cumplir que τdX+/τdXX ≅ 2. Debido a la interacción de Coulomb entre portadores, en el límite de confinamiento cuántico débil se encuentra que τdX0/τdXX < 1 [75], [76]. Bajo este régimen de confinamiento se esperan diferencias entre los  tiempos de decaimiento de X0 y X+1, pudiendo encontrarse τdX+  significativamente más largo que τdX0  [77].  En nuestro trabajo,  hemos encontrado un cociente entre tiempos de τdX+/τdXX = 1.2, el cual puede ser explicado por un potencial de confinamiento débil. El radio de Bohr efectivo del excitón en el InAs masivo es aB = 25 nm, mientras que el diámetro medio de los QDs de la muestra estudiada  (muestras con capa metamórfica de In0.15Ga0.75As) se estimó en el rango de 30-45 nm [78], más grandes que los QDs crecido con el método de SK  [61], [79]. Así pues, la  razón entre el diámetro de los QDs y el radio de Bohr en nuestro caso es dQD/aB >1, lo cual justifica usar el límite de confinamiento cuántico débil.    
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4 Conclusiones   En esta tesis se han realizado una serie de estudios sobre las propiedades ópticas de puntos cuánticos aislados de InAs. En una primera parte se estudió la dinámica de portadores activados térmicamente. Para ello se realizaron medidas de  macro-PL, µ-PL y TRPL en función de la temperatura para dos muestras de QDs autoensamblados de InAs/GaAs con una distribución bimodal en su espectro de emisión (presencia de dos familias de QD). Los análisis mostraron un incremento en la intensidad integrada y en los tiempos de decaimiento en ambas muestras. Estas variaciones se atribuyen a la trasferencia térmica de portadores a través de la capa mojante. En este mismo estudio, se desarrolló un modelo REM para estudiar el escape térmico por medio del estudio de las energías de activación y su dependencia con la energía de emisión de los QDs. Los resultados obtenidos muestran un escape excitónico para los QDs más pequeños emitiendo en energías cercanas a la capa mojante. Este carácter de escape de portadores correlacionado se va perdiendo a medida que los QDs se hacen más grandes. Finalmente, se observó como la longitud de difusión de portadores en la capa mojante y  la distancia entre QDs  juegan un rol importante en los procesos de trasferencia térmica de los portadores en los QDs estudiados en estas muestras.   En una sección siguiente se desarrolló un modelo RPM con el fin de estudiar el comportamiento dinámico de los portadores fotogenerados  en QDs de InAs y el efecto de la naturaleza del bombeo sobre sus propiedades ópticas. Los análisis fueron realizados para diferentes QDs, donde se estimaron los tiempos de escape de los electrones y huecos, encontrando que los tiempos de electrones eran mayores que los estimados para los huecos (tee>teh). Por otra parte,  haciendo uso del modelo fue posible estimar las tasas de generación de portadores fotogenerados y su dependencia con la potencia, energía de excitación y los entornos de impurezas. De los análisis anteriores encontramos que la razón de generación de portadores entre portadores correlacionados (excitones) y portadores no correlacionados (pares electrón-hueco y electrones desapareados)   sigue una dependencia con la potencia de excitación de la forma  𝐺𝛾 ≡ 𝛼𝐺𝑡𝛽. Finalmente, de los estudios de correlación de fotones en función de la potencia, con el RPM  se observo que una mayor población de excitones (electrones-huecos) tenía como consecuencia un aumento en la probabilidad de inyección de excitones (electrones –huecos) al QD.   
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Desde el punto de vista de las posibles aplicaciones, se sugirió un nuevo diseño de una función de transferencia NAND, basada en las características de emisión de fotones uno a uno de las muestras de QDs de InAs estudiadas. Haciendo uso del bombeo óptico selectivo presentado en las muestras, se planteó un experimento a dos colores, que demostró emisión de fotones uno a uno en condiciones de conmutación óptica. Además, haciendo uso del modelo RPM se demostró que la redistribución de la captura de excitones y electrones-huecos causada por la excitación a dos colores es un proceso no lineal, el cual no consiste en una suma directa de los  portadores generados por la excitación de cada color por separado. Este comportamiento no lineal en la dinámica fue usado para diseñar la función lógica de trasferencia NAND.   Con el objeto de generar tecnologías compatibles con los requerimientos de las comunicaciones ópticas, se estudiaron muestras de QDs con capas metamórficas de InGaAs como capa tampón. Se realizaron estudios de µ-PL en estas muestras de QDs  etiquetando los distintos complejos excitónicos de los espectros de QDs aislados  emitiendo a longitudes de onda de  segunda ventana de las telecomunicaciones. El sintonizado de la longitud de onda de emisión de estos QDs hacia largas longitudes de onda, se consigue a través del  aumento de la concentración de indio en la capa tampón metamórfica. Sin embargo, al usar altas concentraciones de indio se obtiene una peor calidad óptica de los QDs.    En el último capítulo se realizó un estudio sobre las mejoras en instrumentación de las técnicas de espectroscopia de nanoestructuras con emisión óptica en segunda o tercera ventana de telecomunicaciones. Se demostró como las Redes de Bragg en Fibra óptica son buenos candidatos para generar filtros ópticos selectivos, que permiten obtener una mayor eficiencia en la colección de la señal. Además de sus mejoras en el análisis de la señal, presentan una alternativa barata y sencilla de implementar.  Por otra parte, utilizando esta técnica fue posible realizar medidas de µ-TRPL para  QDs aislados  de InAs con capa tampón metamórfico de InGaAs, emitiendo en 1300nm (segunda ventana de las telecomunicaciones). Con los espectros de µ-TRPL fue posible realizar estudios de los tiempos de captura, de decaimiento con respecto a la potencia de excitación. De las medidas de los tiempos de decaimiento para el biexcitón y el trion positivo se puede establecer que  los QDs que emiten a estas largas longitudes de onda pueden ser analizados  dentro  del  límite de un potencial de confinamiento cuántico débil.  
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 Todas estas investigaciones devuelven un análisis de conjunto, tanto desde el punto de vista fundamental de la dinámica de los portadores, como desde las posibles mejoras en instrumentación o los posibles diseños para usar los QDs aislados como buenos candidatos para ser incluidos en aplicaciones de comunicaciones cuánticas.    
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Size dependent carrier thermal escape and transfer in bimodally distributed
self assembled InAs/GaAs quantum dots
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We have investigated the temperature dependent recombination dynamics in two bimodally
distributed InAs self assembled quantum dots samples. A rate equations model has been
implemented to investigate the thermally activated carrier escape mechanism which changes from
exciton-like to uncorrelated electron and hole pairs as the quantum dot size varies. For the smaller
dots, we find a hot exciton thermal escape process. We evaluated the thermal transfer process
between quantum dots by the quantum dot density and carrier escape properties of both samples.
VC 2012 American Institute of Physics. [http://dx.doi.org/10.1063/1.4729315]
I. INTRODUCTION
Semiconductor quantum dots (QDs) represent a vast
field of research for both fundamental physics and technol-
ogy development.1,2 Yet, to use them as a real alternative to
current technologies, they have to be fully functional at
room temperature.
The main consequences of a temperature raise on the
QD photoluminescence (PL) are the redshift of the semicon-
ductor band gap, the broadening of the homogeneous line-
width, and the quenching of the PL intensity by thermal
promotion of carriers to high energy levels. The redshift of
energy transitions might be considered an advantage if we
want to tune the emission of InAs QDs grown on GaAs to
more interesting spectral windows (1.3–1.5 lm). Homogene-
ous linewidth broadening is the direct consequence of the
loss of coherence or dephasing. Although there are some
fundamental QD properties that are less influenced by
exciton-phonon interaction, like the QD hole spin coherence,
a temperature raise will be detrimental in most coherent
applications.3 Among all, thermally activated carrier escape
is the most important problem for QD operation at high tem-
peratures. A variety of carrier redistribution effects caused
by temperature has been investigated in QD ensembles.4–15
It is commonly accepted that the sigmoidal evolution of the
peak energy and full width at half maximum of the PL bands
is due to carrier promotion from small QDs to larger ones.6
Therefore, quantum dot size distributions, carrier capture,
relaxation, and re-trapping among QDs of different sizes had
to be considered to model correctly the QD recombination
dynamics.2,6 These models reveal new effects like the
competition between band narrowing by thermal escape
processes and band broadening due to exciton-phonon
interactions,7,16 or the role of the wetting layer (WL) contin-
uous states as a mediator for carrier diffusion.4,6,8,9,11,17–20
The thermally activated escape mechanism initiates the
temperature dynamics and therefore has deserved a lot of
attention in the past. It has been investigated attending to the
available final states, i.e., QD excited states,15,21 wetting
layer,4,6,7,13,20,22 GaAs barrier,8,9,23 and impurity/defect
levels.23–26 Thermal escape can be also investigated attend-
ing to the nature of the particles being promoted to a higher
energy state.14 Depending on the model, the correlated (exci-
tonic escape),6,8,10,12,23 the uncorrelated electron-hole pair
(ambipolar escape),4,9,14 or just one of the carriers (unipolar
escape)15 can be considered. Whether one or the other is
appropriate in a particular sample depends on the barrier
height and therefore might vary for QDs of given composi-
tion but different size.13
The QD areal density must be also considered as it
might be comparable to the density of traps and defects com-
peting for the same carriers. A superlinear evolution of the
integrated intensity at high power excitation has been pro-
posed as a sign of independent electron and hole capture and
escape.8,9 However, the same effect was explained consider-
ing the saturation of temperature activated trap states in the
barrier.10 Lobo et al.7 found that the efficiency on carrier
transfer is limited by the rate of carrier transfer on the WL
only for low density samples, and normal Arrhenius depend-
ence has been found for high density samples. A similar
result by Zhou et al.19 concluded that the WL might act as a
quenching (transfer) channel for low (high) density samples
while Torchynska23 has reported that the effective thermal
activation energy might depend on the QD density.
Low density samples are also interesting because enable
the study of single QDs and reveal new aspects of the carrier
capture and escape mechanisms.8 Single QD emission spectra
are characterized by the coexistence of exciton complexes of
different charge state and particle number.27 They correspond
to dynamical configurations, which cannot be explained with
conventional rate equations for the ensemble averaged level
occupations.28 The stochastic capture/escape processes can be
better described using a random population model. Using such
a)Author to whom correspondence should be addressed. Electronic mail:
guillermo.munoz@uv.es.
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model, we have recently analyzed the excitation power de-
pendence for a single QD finding that a small number of
uncorrelated captures (electron alone, for instance) have a
large impact in the micro-PL (l-PL) spectra.29
In the following, we study the recombination dynamics
in two InAs/GaAs QD samples, both containing a bimodal
distribution of QDs: small quantum dots (SQD) and large
quantum dots (LQD). Both samples have similar low QD
densities but were grown with different design and growth
parameters, in order to influence the QD size distribution.
We present ensemble-PL and l-PL spectra recorded as a
function of temperature as well as energy dependent time
resolved PL (TRPL) transients. The data are analyzed using
a rate equations model, which takes into account the size dis-
tribution and the thermal transfer within the SQD ensemble.
As the QD size shrinks, we observe that the carrier escape
mechanism changes from uncorrelated to excitonic and also
find marked differences for the different WL morphologies.
II. SAMPLES AND EXPERIMENTAL SET-UP
MBE-grown structures consist of (i) 100 nm GaAs
buffer grown at 600 C, (ii) InAs QDs deposited by MBE at
0.01 ML/s at Tg growth temperatures, and (iii) a 20 nm-thick
GaAs cap layer grown by atomic layer MBE at 360 C.30 In
particular, sample II has been grown with Tg¼ 530 C and
2.0 ML resulting in a QD density of 25 QDs/lm2, while for
the sample I the temperature was increased to 535 C and
2.50 ML to allow for a reduction of the QD density to 16.5
QDs/lm2 and a change in QD size distribution (see Figs.
1(b) and 1(c)). It should be stressed that the coverage values
indicate the amount of In supplied during growth and, due to
the substantial In desorption occurring at such high tempera-
tures, may not represent the effective deposited material.
Further details about the growth procedure and in-depth dis-
cussion of the effect of different growth parameters on QD
properties are available in Ref. 31. AFM characterization
was performed on uncapped samples grown under similar
conditions of samples studied by PL.
Conventional PL spectra as shown in Fig. 1 have been
collected using a temperature variable He closed-cycle cryo-
generator. A double monochromator selects the wavelength
which we direct to a Si CCD or avalanche photodiode for CW
or time resolved acquisition, respectively. The time resolution
including the tunable 76MHz Ti:Saph pulsed laser is 400 ps
and has been deconvoluted to extract the decay lifetimes. The
excitation laser wavelength was 790 nm (1.57 eV) and the ex-
citation power density was 7 nw/lm2. The sample was also
held in an immersion He cryostat to record l-PL spectra as a
function of temperature using a fiber based microscope
arrangement with single mode (multimode) excitation (collec-
tion) spot. With this configuration, we collect the emission
from immediately captured excitons as well as from those dif-
fusing through the WL before radiative recombination.
III. EXPERIMENTAL RESULTS
In this section, we present our results from temperature
dependent ensemble-PL and TRPL and l-PL, for both
samples I and II.
In Figure 1, we show the ensemble-PL spectra for both
samples (a) and their corresponding AFM images (b, c). In
both cases, the emission band is divided into three energy
ranges: low and high energy QD emission bands associated
with a bimodal size distribution and the highest energy emis-
sion band related to the WL. The low (high) energy emission
bands correspond to the exciton recombination at LQD
(SQD) families defined above. SQD emission from sample I
is narrower and distributed close to the WL peak. The WL
emission from sample I dominates over the QD emission and
exhibits a single Gaussian shape (peaked at 1.428 eV).
Meanwhile, in sample II, the WL emission intensity is
weaker than the QD luminescence and exhibits a double
peak structure (peaks at 1.406 and 1.418 eV). This sug-
gests that in sample I the WL has a larger two-dimensional
(2D) character, while in sample II the WL has small islands
with an inhomogeneous distribution on the WL thickness.15
Such WL morphological differences have been previously
associated with different growth conditions as the continuous
or interrupted growth protocols32 and with the sample misor-
ientation.33,34 In our case, this effect may be related to the
difference in temperature and coverage between the two
samples. AFM characterization suggests that such WL dif-
ferences between the samples may indeed be present (Figs.
1(b) and 1(c)).
Figures 2 and 3 show the temperature evolution of
ensemble-PL for the SQD band (Figs. 2(a) and 2(b)) and for
LQD band in both samples (Figs. 3(a) and 3(b)). The PL in-
tensity quenching for the high energy SQD starts at low tem-
peratures (10–20K and 30–40K for samples I and II,
respectively), while for LQD bands the PL intensity quench-
ing starts at higher temperatures (70–80K and 120–140K
for samples I and II, respectively), as expected for a ther-
mally activated process.4–6 SQD and LQD bands in sample I
also exhibit an increase of the integrated intensity with tem-
perature as it is shown on the Arrhenius plots at Figures 3(c).
FIG. 1. (a) Top (lower) panel: Ensemble-PL from sample I (II) covered
with three grey regions for the LQD, SQD, and WL optical emission. (b)
3 3 lm AFM picture from sample I. (c) 3 3 lm AFM picture from
sample II.
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This PL-temperature trend is an accepted signature of a car-
rier thermal transfer.7,13,22,35–38
However, there are some particularities which must be
taken into account. The integrated intensity from sample I
SQD band increases at intermediate temperatures. This effect
must be fulfilled by an extra exciton injection channel. It
could be assumed some QD to QD transfer mechanism,
which is justified by the ensemble-PL linewidth temperature
evolution6 (Fig. 2(a)). Nevertheless, the extra exciton injec-
tion in the SQD sample I band comes from WL carrier diffu-
sion at intermediates temperatures (40K). Therefore, as
temperature rises, carriers at WL suffer an activated carrier
channel loss. Sample II SQD band temperature evolution has
a different trend, as it is shown in Figure 2(c). The results
did not show an extra excitonic injection in the Arrhenious
plot, i.e., it is not present any significant increasing of the
integrated intensity. As a result, sample II SQD band evolves
following conventional thermal escape and transfer through
WL states with WL diffusion process activated even at 10K.
This will be discussed in more detail in Sec. IV.
Contour plots at Figures 4(a) and 4(b) show the l-PL
temperature evolution from samples I and II. Here, we can
compare the l-PL thermal evolution between two samples
characterized by SQD bands whose energy distance to the
WL is appreciably different. The regions where single SQD is
strongly affected by the thermal escape are indicated with two
white straight lines on both contour plots (Figs. 4(a) and 4(b)).
The temperature evolution of the l-PL in four single
QDs (A0, B0, C0, and D0 for sample I and A, B, C, and D for
sample II) is marked in Figures 4(a) and 4(b), whereas the
evolution of their intensity is represented by Arrhenius plots
in Figures 4(c)–4(f). We observe l-PL quenching above
30K for the SQD band in sample I (Fig. 4(d)) and above
60K in sample II (Fig. 4(f)). The integrated intensity with
temperature below 60K increases in both samples, but it
occurs at higher temperatures in sample II and has a stronger
effect in sample I. This is in good correspondence with the
larger mean SQD-WL energy difference on sample II and
the observed carrier thermal injection described in the above
ensemble-PL temperature analysis.
Finally, we labeled Se-Sh and Pe-Ph in both Figures 4(a)
and 4(b) as the fundamental and first excited optical transi-
tions from LQD bands. Both samples show thermal transfer
to the first LQD excited states (B0 and B peaks at Figures
4(a) and 4(b), and their Arrhenious plots at Figures 4(c) and
4(e)). The effect has been shown previously in ensemble-PL
studies19 and could be used as a thermal excitation to gener-
ate molecular coupling between Pe-Ph LQD and resonant
Se-Sh SQD levels in a similar procedure than in the exciton
to exciton thermal coupling48 and transfer.49 More details
concerning excited state assignation and evaluation could be
found in Ref. 27. In summary, by this micro-PL study we
demonstrate the presence of thermal carrier promotion to
SQD and LQD bands in both samples.
FIG. 3. Ensemble-PL temperature dependence from LQD bands from sam-
ples I (a) and II (b). (c) Arrhenius plot for the integrated intensity of the
entire LQD band, normalized to the 10K initial integrated intensity. It was
used 7 103 lW/lm2 as 790 nm excitation source.
FIG. 2. Ensemble-PL temperature dependence from SQD bands from sam-
ples I (a) and II (b). (c) Arrhenius plot for the integrated intensity of the
entire SQD band, normalized to the 10K initial integrated intensity. It was
used 7 103lW/lm2 as 790 nm excitation source.
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Further insight can be obtained from the temperature
dependence of the PL decay time within the SQD distribu-
tion on both samples. PL transients are reproduced by sin-
gle monoexponential decays. The extracted time constants
are summarized in the upper panels in Figures 5(a) and
5(b), as a function of the emission energy and temperature.
In both samples, above a certain temperature the decay
time falls to a sub-nanosecond scale due to the activation of
non-radiative channels.4,13,37,39–41 The observed tempera-
tures at which PL decay times begin to decrease in Figure 5
are in good correspondence with the QD Arrhenius plots.
As observed for the integrated intensity, the PL decay time
increases in the low temperature range. Both effects have
been reported in the literature4,13,39,40,42–44 and might be
attributed here to thermal transfer of carriers4,39,42 among
nearby QDs.
IV. THERMAL CARRIER ESCAPE AND TRANSFER
In this section, we analyze both thermal carrier escape
and transfer on the basis of the experimental results just
described. We have adapted a rate equation model to our sys-
tem, based on the previous description from Yang et al.,4 to
study the QD size dependence on the carrier thermal escape.
Yang et al.4 proposed the integration of the escape rate on
the whole QD energy band. Using similar definitions and
approaches, we propose to divide the entire ensemble into a
number of single QD energies (sizes) using a finite set of
delta like QD density of states. We obtain an energy depend-
ent estimation of the carrier escape process, and, therefore,
an evaluation of the correlated/uncorrelated escape nature as
function on the QD size. This model has a principal short-
coming: We lost most of the inhomogeneous QD informa-
tion. Therefore, in this study we neglect the ensemble-PL
lineshape temperature evolution.
A. Thermal escape
We have restricted this study to the SQD family, as
these QDs have smaller size and thus thermal escape repre-
sents the main carrier loss mechanism in the low-medium
temperature range (10–100K). The model is valid within the
excitonic approach at low excitation density. We assume that
the QD population is well described by excitons.29
Figure 6 shows the carrier dynamics scheme proposed in
this work. The whole feeding process is given by the G pa-
rameter, representing the direct excitonic pumping to the
WL. Excitons at the WL can recombine with a rate qr, ther-
mally promoted to the GaAs barrier or captured within the
QD ensemble. At high enough temperatures, the excitons at
the i-QD of the distribution can promote to the WL with a
rate ei. Under thermal equilibrium conditions, energy inde-
pendent capture rate (C) and i-QD escape rate (ei) are related
to each other through
FIG. 4. Contour plots: l-PL vs temperature for samples
I (a) and II (b). Arrhenius plots for the QDs labeled in
(a) from the LQD distribution in samples I (c) and II
(e). Arrhenius plots for the QD labeled in (b) from the
SQD distribution in samples I (d) and II (f).
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ei
C
/ exp  iDEQDi
kT
 
; (1)
where DEQDi ¼ EWL  EQDi is the energy difference
between the WL and the i-QD excitonic ground state, k is the
Boltzmann constant, and T is the lattice temperature. The pa-
rameter i represents the ratio between the actual activation
energy (Eai ) and DEQDi (i ¼ E
a
i
DEQDi
). This parameter has
been used to classify the carrier escape nature.14 The value
¼ 1 is associated with correlated (excitonic) escape, while
 < 0.5 and ¼ 0.5 to unipolar and uncorrelated pair escape,
respectively. In their model, Yang et al.4 obtain a single 
value, independent of the QD emission energy. An energy
dependent  value (i ¼ iðEiÞ) leads to the following rate
equations for WL population (MðtÞ) and i-QD populations
(NiðtÞ):
dMðtÞ
dt
¼ ðqr þ qe þ CÞMðtÞ þ
Xp
i¼1
Niei; (2)
dNiðtÞ
dt
¼ ciMðtÞ  ðri þ eiÞNi; (3)
where qe is the WL to GaAs escape rate, including its tem-
perature dependence as qe ¼ qe;0expð DEBKT Þ (DEB ¼ EGaAs
EWL is the energy difference between GaAs and WL band
edges and qe,0 is a constant). Subscripts i and p indicate the
individual energy and the total number of energies consid-
ered in the problem, respectively. ri is the effective recombi-
nation rate from the i-QD. Each ci is calculated by the
product ci ¼ Ji  C, where Ji is the normalized density of
states for the i-QD energy, obtained from the 10K ensemble-
PL lineshape.6 The model reproduces quite well the experi-
mental data from the TRPL by fitting the parameters qe,0, C,
and i, as it is shown in Figure 5. The input parameters are
the number of QD energies (p), the SQD-QD areal density
(NSQD), WL exciton mass (mWL), GaAs-WL energy differ-
ence (DEB), the WL effective recombination rate (qr), and
the effective decay rate from all i-QDs (ri).
Table I summarizes all input values found or assumed
for the parameters of the model in both samples. The areal
density of SQD, NSQD, is estimated both from AFM images
and from low power ensemble-PL integrated intensity analy-
sis. The exciton effective mass at the WL, mWL, is assumed
to be 0.4 m0.
4 The WL transition energies are at 1.428 and
1.418 eV, giving DEB takes values of 88 and 98meV in sam-
ples I and II, respectively. The WL emission in sample II is
composed by two PL lines. This suggests that there could be
an additional thermal escape rate and hence qr is modeled as
qr ¼ qr;0 þ qr;1  e 
DEWL
KTð Þ. The first term is the experimental
FIG. 5. Upper panels: Single layer representa-
tion for decay time temperature dependence
from samples I (a) and II (b). Lower panels:
same decay time evolution represented on multi-
layer plot from samples I (a) and II (b). Red con-
tinuous lines correspond to the numerical fitting
results from a balance equation model.
FIG. 6. Carrier dynamics scheme proposed for the InAs/GaAs QD system
and corresponding for the rate equation model from Eq. (2).
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WL recombination rate measured at 10K and takes the value
of 14.2 ns1. The second term takes into account the thermal
escape, being qr,1 a fitting parameter and DEWL the observed
energy difference between both WL PL lines. The QD effec-
tive recombination rate (ri) is composed by the sum of radia-
tive and non-radiative terms. The QD radiative
recombination rate is obtained from the inverse of the meas-
ured PL decay time at 10K. The activation energy of the
thermal carrier capture into defect states has been set to
20meV,25,26 and hence ro;j  e  20KTð Þ (j¼ I, II), where
r0;j¼I  15 and r0;j¼II  1 are obtained for samples I and II.
Such a high
r0;I
r0;II
ratio might be related to the different effec-
tive coverages of the two samples: The larger In coverage of
sample I might induce ripening of QDs with associated
nucleation of structural defects, as widely described in Ref.
45. 1/C is equal to 83 ps in both samples.
The main output parameter is the energy dependent i
values plotted in Figure 7(a). We observe how i decreases
with the QD size in both samples with almost the same trend,
reflecting the carrier escape character. Correlated (or exci-
tonic) escape (  1) is found for SQD whose emission
occurs between EWL  EQD ¼ 40 70meV, as shown in
Figure 7(a). In sample II,  goes down to 0.8 as the energy
difference increases. These observations are in good
correspondence with the results from Schulz et al.,13 where
in bimodally distributed samples they found excitonic escape
in the high energy PL band and uncorrelated pair escape in
the low energy PL band.
We also find that 2 >  > 1 for the highest QD emission
energies in both samples. These  values cannot be explained
by direct thermal escape to upper levels (WLHH (¼ 1),
WLLH (  3), GaAs (  4)). In this range, the activation
energy i  ðEWL  EQDiÞ remains constant and equal to
36 meV (GaAs LO phonon energy). Within the current
model, this means that thermal activation for the smallest
QDs occurs through absorption of a single LO phonon and
resonant injection of a hot exciton (K 6¼ 0) into the WL con-
tinuous state. Assuming a parabolic dispersion for the WL
with m ¼ 0:4m0, K varies between 0:4 and 0:11 nm1 for
DEQDi between 22 and 35meV. These values of K are of
the same order than the inverse of the exciton localization
length, 1=LX  0:2 nm1, with LX  5 nm typical for small
QDs.46
B. Thermal transfer
In this section, we analyze the QD carrier thermal trans-
fer through WL states in both samples.
To determine the in-plane motion of carriers in the WL
and their trapping rate, areal density has to be compared with
the diffusion length. In the literature, the problem has been di-
vided into two extreme cases18,20: high and low QD density
samples. In the first case, carrier trapping from WL to QDs is
limited by QD to QD distance (dQDQD). For high QD density
samples, carriers are trapped in the QDs before they can radia-
tively recombine in the WL, i.e., dQDQD distance is smaller
than the 2D WL effective diffusion length (LD). In these cir-
cumstances, QD emission is stronger than WL emission.20
This is the case of sample II, as it is shown in Figure 1.
In the second case, carrier diffusion within the WL is
not limited by dQDQD distances, as these distances are simi-
lar or larger than LD. The WL optical emission is pronounced
and dominates over the QD optical emission.20 This is the
case of sample I, as it is shown in Figure 1. Following the
model proposed by Ohmori et al.,20 we estimate the LD value
of sample I studying the temperature dependence of the rela-
tive integrated intensity between SQD and WL bands. This
model is based on the proportionality between LD and the
QD/WL emission intensity ratio (b ¼ IQDIWL). The LD values
deduced from the b coefficient at different temperatures in
sample I are  90 (230) nm at 10 (40) K. These values are
similar to those found in other studies on InAs QDs.18,20,47
TABLE I. Parameters used to calculate PL decays.
Parameter Sample I Sample II
P 15 16
qr q
Exp
r;0 ðTÞ qExpr;0 ðTÞ þ 150  e
15ðmeVÞ
KT
DEB 0.088 eV 0.109 eV
mWL 0:40  m0 0:40  m0
NSQD 13 1012m2 15 1012m2
R 0.881 to 1.293 ns1 1.292 to 1.290 ns1
qe,0 1 106ns1 1 106ns1
1=C 83 ps 83 ps
vi ¼ viðESQDÞ See. Fig. 8(a) See. Fig. 8(a)
FIG. 7. (a) Energy dependence for the vi output parameter. Black continu-
ous line corresponds to vi ¼ hxLO=ðEWL  EQDÞ. (b) Energy dependence for
the activation energy (Ea) derived from the vi parameter. Doted lines corre-
spond to the uncorrelated and correlated carrier escape trends.
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Figure 8 shows a statistical analysis of dQDQD from
AFM images of both samples in Figure 1. The most probable
interdot distance dQDQD is 125 and 110 nm in samples I
and II, respectively. We have added two gray shaded areas in
Figure 8(a) to indicate the dQDQD distances covered by LD
at 10 and 40K, as obtained from the approach described
above for sample I. The carrier diffusion in the WL at 10K
is able to connect a small fraction of neighbour QDs
(L10KD ¼ 90 nm < dmeanQDQD ¼ 125 nm). However, the diffu-
sion at 40K would reach most of the dQDQD distances
(L40KD ¼ 230 nm > dmeanQDQD ¼ 125 nm). It could be expected
that thermal carrier transfer between QDs should be more ef-
ficient in sample II, as its dQDQD distribution is centered at a
lower value. However, the smaller energy difference
between the SQD and WL states in sample I allows that a
large number of thermally activated carriers can spatially dif-
fuse in the WL and be transferred to other QDs at relatively
low temperatures (40K). For this reason, a more efficient
thermal transfer is expected in sample I at low temperatures,
which is in concordance with our ensemble and l-PL results
from Sec. III.
V. CONCLUSION
In summary, we have measured temperature dependence
of the ensemble-PL, l-PL, and TRPL in two bimodal distrib-
uted InAs/GaAs self assembled QDs samples. The observed
increase of the integrated intensity and the decay times for
both samples are tentatively attributed to thermal carrier
transfer through the WL state. We have derived a rate equa-
tion approach to study the thermal escape through the analy-
sis of the energy dependent  parameter. Our data show
excitonic escape for the smaller dots emitting close to the
WL energy. This correlated escape character is relaxed as
the QD size becomes larger. Finally, we have shown how
WL carrier diffusion length vs inter quantum dot distances
plays a relevant role in the QD thermal carrier transfer pro-
cess present in these samples.
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ABSTRACT: In this work, we propose the use of the
Hanbury-Brown and Twiss interferometric technique and a
switchable two-color excitation method for evaluating the
exciton and noncorrelated electron−hole dynamics associated
with single photon emission from indium arsenide (InAs) self-
assembled quantum dots (QDs). Using a microstate master
equation model we demonstrate that our single QDs are
described by nonlinear exciton dynamics. The simultaneous
detection of two-color, single photon emission from InAs QDs
using these nonlinear dynamics was used to design a NOT
AND logic transference function. This computational functionality combines the advantages of working with light/photons as
input/output device parameters (all-optical system) and that of a nanodevice (QD size of ∼20 nm) while also providing high
optical sensitivity (ultralow optical power operational requirements). These system features represent an important and
interesting step toward the development of new prototypes for the incoming quantum information technologies.
KEYWORDS: Single quantum dot, exciton recombination dynamics, single photon emission, logic information
The astronomers Hanbury-Brown and Twiss (HBT) ﬁrstperformed intensity interferometry tests in the 1950s in
order to measure stellar radii,1 however, since then many other
applications for this experimental technique have emerged.
Besides presenting technical advantages compared to amplitude
interferometry in certain cases, the HBT intensity interferom-
etry also allows the quantum coherence of light sources to be
determined, thus opening both the ﬁeld of quantum optics;2−6
it has also recently been applied to more complex situations.
For example, this set up has been used to study photon
interaction after the emission, showing that nonlinear
interaction aﬀects multipath interference,7 an eﬀect that can
be enhanced by coherent coupling of slowly propagating
photons to atomic Rydberg states.8 This nonlinear interaction
could be used to design integrated devices for photonic
quantum technologies that would then be evaluated by HBT
single photon coincidence experiments.9−15 In the context of
this nonlinear eﬀect, HBT measurements on cavity quantum
electrodynamics (QED) experiments reveal both interesting
single photon transistor behavior16 and the quantum version of
the Josephson interferometer.17 This very recent and cutting
edge research demonstrates how the HBT technique may be
useful for managing quantum light signals in the latest incoming
quantum information technologies. The development of
photonic logic devices based on quantum light operations is
essential for the success of complete quantum information
technologies, and HBT interferometry will allow the
quantitative single photon level analysis required by them.
Many physical systems have been examined as possible
candidates for quantum computation technologies, including
trapped ions,18 nonlinear media,19 and nitrogen vacancy centers
in diamond;20 quantum semiconductor nanostructures, namely
quantum dots (QDs), have also been suggested as good
candidates for these purposes. QD ensembles were studied as
potential active media to develop fast optical transistors and
optical ampliﬁers,21,22 however, quantum information manage-
ment requires the use of single photons combined with highly
eﬃcient systems, demands that QD ensembles do not currently
fulﬁll. Single QDs based on III−V semiconductors are a
successful basis for entangled photon emitters23,24 and diodes25
and have been proposed as interesting prototypes for gating
processes.26−30 Previously published studies on single QDs
have used a variety of techniques to mediate quantum logic
information, including molecular coupling between single
states,30 exciton−biexciton Rabi rotation,26−28,31 dipole−dipole
interactions between adjacent QDs,27,32 or even spin−orbit
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interactions,33,34 and quantum versions of controlled NOT
(CNOT) and two-qubit controlled-rotation (CROT) gate
operations.26,28,35 Some of these techniques may become
important in the future for developing all-in-one quantum
optical devices that can produce eﬃcient single-photon logic
operations. Recently, single core−shell QD-in-bulk semi-
conductors were reported to show two optical emission
bands with diﬀerences in the light intensity ﬂuctuation
statistics.36 Therefore, by deduction, this idea opens the
possibility of managing logic information through the nature
of the photon emission statistics of single semiconductor
nanostructures, even if they did not exhibit a switching
behavior.
Here we report the use of a “bistable” single photon emission
from both trion and neutral exciton states in single indium
arsenide (InAs) QDs as a logic transference function using a
two-color excitation scheme. In our experiments, the emission
of photons with diﬀerent energies is switched on and oﬀ by
creating their respective excitonic states, depending on the laser
excitation color (one excitonic state per pumping laser). In
previous studies on QDs, a two-color excitation scheme was
used to study the power dependence of the carrier
recombination dynamics37 to control the charge-state of
localized defects38 and to gate the resonant response of the
QD.39,40 With respect to single QDs, single electron spin in a
linear array of three quantum dots was proposed as a theoretical
model to obtain a NAND gate operation.41 Classical NAND/
NOR logic gate functions based on experimental magnetic QD
cellular automata were reported,42 and all-optical switching and
NAND operation of a single quantum wire by stimulated
polariton scattering was demonstrated.43 In our work, we
present an approach to evaluate logic information based on the
statistical properties of the single photons emitted by QDs.
We propose a basic operational scheme using a two-color
excitation laser source (coherent light) in which photon
emission by a single QD is dependent on the laser excitation
wavelengths (Figure 1); if laser A is turned on, the QD emits
single photons of a given energy: “red light quanta’” by
recombination of electron charged excitons, X−1 (negative
trion; Figure 1a). If laser B is turned on, the QD emits single
photons at a diﬀerent energy: “green light quanta” by
recombination of neutral excitons, X0 (Figure 1b). If both
lasers A and B are turned on, the QD emits single photons at
both energies (“red and green photons”), as shown in Figure
1c. This procedure establishes a full all-optical switching
operation for single photons at diﬀerent wavelengths.
The proposed mechanism takes advantage of the nanometric
scale and robustness of self-assembled semiconductor QDs
without the need for any coupling requirements or an electrical
gating design; this is because the bistable state is mediated by
the Coulombic properties of the carriers in a single
nanostructure with a mean diameter ∼20 nm. Moreover, our
QD system operates under very low-power laser excitation, a
desirable property for photonic technologies.44,45 Even though
our proposal does not represent a full quantum information
protocol, information bits are described by the photon emission
statistics (single photons), and hence oﬀer a route to design
quantum logic information devices. Our system involves
conﬁned excitons of single QDs with single impurities around
them. We investigated the recombination dynamics and photon
statistics using power-dependent microphotoluminescence (μ-
PL), time-resolved microphotoluminescence (μ-TRPL), and
HBT experimental techniques, and the data was interpreted
and reproduced by means of a master microstate equation
model (MMEM) of the QD ground state as discussed below
(the basic information of the model is included in the
Supporting Information).
The InAs QD samples were grown by molecular beam
epitaxy (MBE) on a GaAs substrate. After deposition of a 100
nm thick GaAs buﬀer layer, InAs was deposited at a low growth
rate (0.009 monolayer/s) at 535 °C with an equivalent
coverage of 2.5 monolayers; the growth was terminated with
a 100 nm thick GaAs cap grown by atomic layer MBE at 360
°C.46 During the InAs deposition, the substrate was not
azimuthally rotated, thus obtaining continuous variation of the
InAs coverage over the sample surface.47 These conditions
produced an InAs QD density of about 16 QDs μm−2, as
estimated by atomic force microscopy (AFM) carried out on
uncapped samples grown under the same conditions.48
The experimental setup is described extensively in the
Supporting Information. Brieﬂy, the laser beam was coupled to
the excitation arm of a diﬀraction-limited confocal microscope
working at 4 K. A silicon charge-coupled detector/avalanche
photodiode (CCD/APD) was attached to the output of a
monochromator in order to record the μ-PL/μ-TRPL spectra.
For the two-color excitation experiment, an optical ﬁber
coupler was used to mix both laser sources. For the
autocorrelation and cross correlation experiments, the μ-PL
Figure 1. (a,b) Single color excitation schemes: a single quantum dot
(QD) generates single photon emission at a speciﬁc wavelength, where
laser A generates red photons (from X−1 states) and laser B generates
green photons (from X0 states) respectively. (c) Two color excitation
scheme: the QD is excited by using both lasers to generate two-color
single photon emission (red + green photons). (d) Truth table
obtained from the cross correlation experiment: the antibunched
pattern is only measured when both lasers are turned on by using
speciﬁc excitation power conditions (see text). The table reproduces a
classical NAND transference function.
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signal was coupled to a 50/50 (at 980 nm) optical ﬁber beam
splitter, whose exit ports were connected to the entrance slits of
two diﬀerent monochromators.
The logic operations, based on quantum light emission from
the single QDs present, are fulﬁlled by two principal system
requirements. The ﬁrst condition is the two channel single
photon emission feature. We achieved this using the diﬀerent
emission wavelengths of the neutral excitons (X0, one electron
and one hole) and the negative trions (X−1, two electrons and
one hole) present in the same individual InAs QD (illustration
at the top of Figure 2a). Coulomb interaction between diﬀerent
sets of electrons and holes prevents the emission at the same
energy of these excitonic complexes, even if they are formed at
the same QD S-levels. Conventional power-dependent and
time-resolved μ-PLs were used to identify and label biexcitonic
and excitonic transitions (Figure 2a−c). The biexcitonic optical
transition (XX, two electrons and two holes in the S-shell) is
identiﬁed by the superlinear evolution of its integrated intensity
(Figure 2b) and its decay time (half of the neutral exciton [X0];
Figure 2c) as expected for the strong conﬁnement regime49 and
by the cascade emission between XX and X0.50 Figure 2d shows
the cross correlation of HBT experiments using XX−1−X0
(XX−1 is a charged biexciton with an extra electron in the P-
shell), and X0−X−1, using a 790 nm continuous wave (CW)
laser at an intermediate power excitation scheme, where all
transitions are present in the μ-PL spectrum (P790 nm = 0.15
μW). As expected, the cross-correlation interferometry between
X0 and X−1 photons exhibits an antibunching pattern, because
they proceed from an exciton recombination at the same
fundamental QD ground state, that is, they must pump one
electron and hole pair in order to regenerate the state in both
transitions. On the other hand, the cross-correlation between
X0 and XX−1 exhibits an antibunching-bunching pattern, which
originates from the biexciton to exciton cascade emission.50
The second system requirement is the bistable QD optical-
answer to the excitation laser wavelength. There are many
previously reported bistable answer examples that are based on
quantum nanostructure properties, among the most important
of these are spin state,41 magnetization strength in magnetic
QDs,42 quantum state coupling by near-ﬁeld interaction in a
QD-coupled pair,51 excited state QD molecule pumping,52
resonant emission features when exciting with two lasers,39 and
the optical nonlinearity of a single QD strongly coupled to a
photonic crystal cavity.53 Here we use the selective optical
pumping (SOP) eﬀect of single QDs,48,54,55 which is an optical
bistable answer related to the carrier dynamics of QDs in the
presence of nonintentional impurities present in their
surroundings. A few examples of optical control of QD
conﬁned states have been previously reported, such as the
change in the conﬁnement potential of nanofabricated gallium
arsenide (GaAs)/aluminum-GaAs (AlGaAs) under illumina-
tion56 or the all-optical switching behavior caused by exciton−
polariton transitions.57,58 The physical origin of the optical
control of excitonic transitions in the QDs studied in our work
is related to the presence of residual donor and acceptor
impurities in the GaAs buﬀer and capping layers, whereas other
groups have found that the residual incorporation of acceptor
impurities during the MBE growth process is related to carbon
Figure 2. Experimental results for excitation at 790 nm. (a) Power dependence evolution of the QD microphotoluminescence (μ-PL) under
continuous wave (CW) laser excitation, where the excitonic and biexcitonic transitions are labeled; the arrows identify the photon emission by
neutral exciton (X0) and negative trion (X−1) states. (b) μ-PL integrated intensity evolution with excitation power for X0 (solid circles), X−1 (hollow
triangles), and XX0 (hollow squares) transitions; the continuous lines correspond to microstate master equation model (MMEM) ﬁtting as explained
in the text; the full optical switching (FOS) condition indicates the maximum power excitation below which 100% optical switching between X0 and
X−1 transitions takes place. (c) Time-resolved μ-PL for X0, X−1, and XX0 transitions (same data symbols as in b); continuous lines stand for the
convolution of a double exponential growth-decay function with the system response (Gaussian line width of 400 ps). (d) Photon cross-correlation
experiments for X0−X−1 (upper panel) and XX−1−X0 (lower panel) at a power excitation of 0.15 μW; the continuous line in the X0−X−1 experiment
corresponds to MMEM ﬁtting.
Nano Letters Letter
dx.doi.org/10.1021/nl403364h | Nano Lett. XXXX, XXX, XXX−XXXC
contamination.37,55 Hall measurements of GaAs buﬀer layers
similar to that grown in our sample revealed a residual n-type
carrier concentration of n = ND − NA ≈ 1015 cm−3, which
translates as an average of ∼6 electrons per QD.
Figure 3 shows the energy scheme of states involved in the
dynamics described in this paper. The continuum of states of
bulk GaAs (blue) and the InAs wetting layer (WL; red) are
represented at higher energies. The GaAs e−A0 (electron-to-
neutral-acceptor) and D0−A0 (neutral donor-to-acceptor)
optical transitions are represented as a narrow energy band
(yellow), which is aligned with the WL continuum of states. At
lower energies, the X0 and X−1 discrete states are seen with
diﬀerent energies due to the coulomb interaction acting on
diﬀerent charge conﬁgurations; the semiconductor ground state
(|0⟩) is represented at the bottom of Figure 3a. Figure 3b,c
illustrates the diﬀerent carrier feeding and recombination
dynamics related to the excitation by 790 and 830 nm pumping
lasers. Excitation at 790 nm (Figure 3b) results in photon
absorption above the GaAs barrier and population of the QD
with an approximately equal number of both electrons and
holes. This means that low power excitation will produce X0
photon emission with the highest probability. However, when
the excitation is carried out at 830 nm (Figure 3c), acceptor−
donor absorption takes place simultaneously with absorption by
the WL continuum of states. The impurity-related absorption
promotes electrons to the conduction band, generating a
negative QD charge initialization (QD ﬁlled with a single
electron). The WL absorption feeds the QD with electron−
hole pairs, populating the negative trion (X−1) state. Despite
the described two-step process, less than two photons are
needed to populate the X−1 state within a statistical framework,
as the electron escape time is much larger than the X−1 decay
time.54 In previous work, we modeled the SOP dynamics using
a MEMM, showing that the excitation-power dependence of
the diﬀerent excitonic species can show noninteger expo-
nents.54 By adding an extra single electron-feed channel so we
could model the impurity absorption, we predicted the
predominance of the X−1 transition over that of X0 when
exciting with a laser wavelength resonant to the acceptor−
donor absorption band (830 nm = 1.49 eV).
“Full optical switching” (FOS) conditions are reached below
a speciﬁc power excitation where biexcitonic emission is absent
from the μ-PL spectrum (Figure 2a,b). Therefore, when laser
excitation is performed under suﬃciently low power to prevent
emission from multiexcitonic states, we can select the emission
from either X0 or X−1 recombination with a 100% selective
Figure 3. (a) Energy state diagram for low power excitation (under the
full optical switching [F.O.S.] threshold), for gallium arsenide (GaAs)
and the wetting layer (WL) continuum, the impurities band (D0-A0,
e-A0) and X0, and X−1 and the semiconductor fundamental state (0).
(b) Carrier dynamics scheme for 790 nm excitation (above the GaAs
barrier). Green dashed arrow shows the laser pumping promotion of
electrons and holes from the (0) state to GaAs, brown double arrow
shows the electron and hole capture by the QD, which populates the
X0 state, before photon emission. (c) Carrier dynamics scheme for 830
nm excitation (below GaAs barrier and resonant to the impurity
band). Red dotted arrow shows the laser pumping to the impurity
band and WL states. This pumping energy creates a single electron
and electron and hole pair that feed the QD, populating the X−1 state,
before the photon emission.
Figure 4. (a) Measured μ-PL (left panel) and model output (right panel) under three diﬀerent excitation conditions: 830 nm laser turned on
(bottom spectrum), 790 nm laser turned on (middle spectrum), and both lasers turned on (top spectrum). (b) Experimental (black thin lines) and
best model ﬁt (thick red lines) of photon cross correlation between X0 and X−1 transitions under two-color excitation conditions.
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optical eﬃciency, as shown in Figure 4a (left panel,
experimental). The impurity-related bistable behavior oﬀers
important advantages over the examples given above as it is
based on the fundamental optical and electronic properties of a
single QD without light-matter coupling or additional nonlinear
requirements.
One hundred percent selective optical eﬃciency under the
FOS condition is reached at photon absorption rates as low as
2.1 × 10−2 and 4.7 × 10−2 photons/ns for 790 and 830 nm
excitation laser wavelengths, respectively. The high perform-
ance of the QD-emission blocks any biexcitonic contribution to
the photon cascade, which has previously been shown to aﬀect
the photon emission statistics.59 In this way, g2(0) ∼ 0 is found
from the model ﬁtting-analysis of the photon auto and cross-
correlation experiments (see Supporting Information), which is
an important requirement for their use in quantum computing
and quantum cryptography technologies.60−62 Although this
low power excitation scheme is appropriate for low
consumption devices and for the development of full quantum
technologies, it is also a system requirement because 100% FOS
is only reached under suﬃciently low power excitation
conditions. At the same time, the intensity ratio between X0
and X−1 transitions under the diﬀerent excitation schemes
(Laser A, Laser B, or Laser A and B) does not obey a linear
relation. Both states are subjected to a random feeding
framework and barrier dynamics,54,63 which are determined
by the impurity of the surroundings of the QD as well as the
exciton and noncorrelated electron−hole pair populations.64,66
Following on from our early work54 we carried out a
quantitative evaluation of the carrier dynamics at the QD
ground state using a MMEM. A full description of the model
and its application to diﬀerent sets of QDs in the same sample
is included in the Supporting Information. The MMEM was
originally developed to describe QD ensembles. Here, at the
single QD level it describes the probability of ﬁnding the QD in
a particular charge conﬁguration, that is, its microstate. The
application of this model enables us to extract results on the
carrier capture/escape and exciton recombination dynamics as a
function of the excitation power and excitation wavelength,
including the interaction with the impurity-containing
surroundings of the QD.
In our model, we have introduced the radiative decay times
for every excitonic complex at 4 K as input parameters; these
are taken from the μ-PL transients depicted in Figure 2c:
τr(X
0), τr(XX), τr(X
−1), and τr(X
+1) and are identiﬁed as their
corresponding radiative recombination times, as listed in Table
1. The exciton, electron, and hole capture times (τX, τce, and
τch) are taken from previous analysis of similar QDs in the same
sample and are also listed in Table 1.54 Therefore there are two
sets of main MMEM output parameters: (1) the electron and
hole escape times out of the QD (τee and τeh) and (2) the
carrier feeding rates from the WL (excitonic (GX), uncorrelated
electron−hole pairs (Ge−h) and single electrons from impurity
levels (Ge)), plus an extra output parameter which is only
present when the laser at 830 nm is switched on: a time delay
(τd) for Ge from the rest of the feed channels. The main
diﬀerence between our model and the one described in ref 66 is
that we did not use dynamic capture times, that is, they
remained constant throughout the whole power excitation
range independently of the laser wavelength.
From the best MMEM ﬁt of the whole single QD
recombination dynamics experimental data set (for complete
details of the procedure see Section 2 of the Supporting
Information), we deduced that the electron escape time is
larger than the hole escape time (τee > τeh) with typical τee (τeh)
values close to 5 (3) ns. It is important to remember that the
best-ﬁt parameters described above serve to reproduce the
asymmetrical pattern found in the X0−X−1 cross correlation
HBT experiment, as clearly observed in Figures 2d (excitation
at 790 nm) and 4b (two-color laser excitation). This
asymmetrical X0−X−1 cross correlation shape has been
previously reported as a consequence of the diﬀerent
regeneration times for X0 and X−1 exciton species and is
modeled by assuming a dynamic capture time.66−68 In our
model, we consider that carrier escape out of the QD takes
place either via deep levels or interface defects37,69,70 whose
characteristic times are included in the total regeneration time
of the excitonic complex.
Deﬁning the exciton−generation ratio as Gγ = GX/(Ge−h +
Ge), we plotted this parameter as a function of the total feeding
rate (GT = GX + Ge−h + Ge; Figure 5a) and so we took the ratio
between GT values at 790 and 830 nm excitation wavelengths
into account by assuming that GaAs, InAs, and impurity-related
absorption processes obey the criteria described in refs 37 and
71. From the best μ-PL power evolution ﬁt in diﬀerent QDs we
deduced that Gγ follows a power law Gγ ≡ αGTβ (Figure 5a), and
this expression tells us that more excitons are formed at the WL
and/or GaAs by increasing the excitation power: a larger α
parameter means that Gγ will start at higher values; a growing β
parameter (between 0 and 1) means that Gγ evolves toward a
linear relation.
The dependence of Gγ is not the same at the two selected
excitation wavelengths (see Figure 5a). Gγ is always ≫1 along
the whole experimental power range of laser A excitation (790
nm) whereas it crosses the unit at an intermediate power for
laser B excitation (830 nm). This is in agreement with the
diﬀerence in the set of α−β ﬁtting values: 119−0.6 and 1.16−
0.13 for excitation by A and B lasers, respectively. That is, laser
A produces predominantly excitonic feeding with a more linear
trend, whereas noncorrelated carrier feeding is only dominant
at low powers with excitation by laser B. For Gγ = 1 (equal
excitonic and noncorrelated carrier feeding for laser B
excitation) the excitation power is equivalent to GT = (1/
α)1/β ∼ 0.31 carriers-per-QD/ns. Above this power, there is a
crossover in the type of carrier feeding (excitons over
noncorrelated carriers) when excitation is resonant with the
impurity level.
In the FOS experiment (Figure 4), the pumping power of
laser A or B was selected to be 76 nW and 20 μW, respectively,
in order to obtain similar μ-PL intensities for X0 and X−1 optical
transitions when both lasers are switched on but isolated X0 or
X−1 output when only laser A or B is switched on (left panel in
Figure 4a). The model perfectly reproduces this optical
switching eﬀect, as shown in the right panel of Figure 4a, by
using the best ﬁt parameters listed in Table 2. More pumping
power is needed for laser B (GT = 0.1142 carriers-per-QD/ns),
because absorption only takes place at the impurities and WL
levels as compared to laser A excitation (GT = 0.0413 carriers-
per-QD/ns) where absorption is dominant in GaAs. In the
Table 1. Fixed Parameters for the MMEM Model
τX
(ps)
τce
(ps)
τch
(ps)
τr (X
0)
(ns)
τr (X
−1)
(ns)
τr (X
+1)
(ns)
τr (XX
0)
(ns)
5 20 78 0.85 0.89 0.8 0.54
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latter case (790 nm excitation), the selective formation of
excitons at the QD is possible by the dominant exciton feeding:
GX = 0.039 excitons-per-QD/ns as compared to Ge−h = 0.0023
e-h-per-QD/ns. In contrast, most of the pumping power at 830
nm is employed to generate free electrons at the QD (Ge = 0.06
electrons-per-QD/ns), which leads to the highly selective
formation of negative trions by a direct exciton capture (GX =
0.054 excitons-per-QD/ns).
A distinctive eﬀect is observed when a QD is pumped with
both A and B lasers simultaneously: the exciton and electron−
hole feed redistributes as GX
Exc 790 + GX
Exc 830≫ GXExc (790 + 830) and
Ge−h
Exc 790 + Ge−h
Exc 830 ≪ Ge−hExc (790 + 830), rather than GeExc 830 ∼
Ge
Exc (790 + 830), as shown in Table 2 and illustrated in Figure 5b.
In the two-color excitation scheme, the decrease in the exciton
capture is compensated for by an extra noncorrelated electron−
hole pair feed (top panel in Figure 5b). The same information
is reﬂected by Gγ values: Gγ
790 = 17, Gγ
830 = 0.89, and Gγ
790 + 830 =
0.5, that is, the two-color excitation increases the noncorrelated
electron−hole capture rate at the expense of reducing the
exciton capture rate. Moreover, the redistribution of exciton
and electron−hole capture due to two-color excitation is a
nonlinear process, which diﬀers from the sum of the carrier
dynamics induced under the single color excitations.
In the Supporting Information, we have included a similar
study developed on a second QD in order to demonstrate that
the results we report in this paper are not random or isolated
but are the consequence of the exciton recombination dynamics
in InAs QDs exhibiting an FOS eﬀect induced by the presence
of impurities in the surroundings of these QDs. As expected,
there are small diﬀerences for GX and Ge−h under similar
excitation conditions in this second QD because of the
variation in the conﬁguration of the impurities around QDs
that induces small, but not negligible, diﬀerences in the carrier
capture dynamics.64 Moreover, we also recently demonstrated
how the carrier escape and transfer mechanisms depend on the
QD size in this sample.65
In our model, we assumed the existence of ionized acceptor
and donor residual impurity levels as a reservoir for individual
electron feeding to the QD in order to explain the selective
trion excitation at 830 nm.54 Our model indicated that this
extra electron feeding process should be delayed by τd ∼ 8 ns
with respect to exciton/electron−hole capture from WL states,
which means that single electron injection is an asynchronous
process. At the same time, nonsynchronous escape of electrons
and holes out of the QD was also deduced (discussed above).
However, because our model does not take into consideration
the carrier dynamics beyond the internal S-shell of the QD (i.e.,
the dynamics in the WL and GaAs levels), we are currently
unable to propose a precise microscopic mechanism to describe
these eﬀects. While a modulation of the integrated μ-PL
intensity in single QDs was obtained by an extra infrared
excitation tuned to WL transitions, (whose origin was
attributed to modiﬁcations of the electrostatic environment of
the QD surroundings37), the power evolution of the average
charge in a QD (i.e., the power dependence of charged exciton
vs neutral exciton emission) has been described by asynchro-
nous capture of electrons and holes into the QD.68 In our
opinion, both asynchronous carrier escape and electron feeding,
and the electrostatic potential ﬂuctuations induced by the
speciﬁc excitation conditions must be considered together as
the microscopic origin of the carrier population dynamics in
GaAs and WL states; however this is beyond the limits of our
model. The most important conclusion of this discussion is that
Gγ depends on Pexc, λexc, and QD defect and impurity
surroundings, which leads to nonlinear dynamics of the single
QD carrier feeding.
Finally, the experimental demonstration of the logic
operation principle (Figure 1) and the corresponding
theoretical simulations by means of the MMEM (Figure 4)
has been shown in the following three excitation scenarios: with
Figure 5. (a) Gγ power dependence found from the best ﬁt of the μ-PL and photon correlation experiments to the MMEM; continuous lines stand
for ﬁtting to a power law of the form Gγ = αGT
β. (b) (bottom panel) GX, Ge−h, and Ge pumping rates obtained from the ﬁtting the FOS from Figure
4a with the three diﬀerent excitation schemes (black, excitation with 790 nm; white, excitation with 830 nm; and gray, excitation with both 790 and
830 nm). Top panel: Plot of ΔGX, ΔGe−h, and ΔGe where ΔGi = Gi(790) + Gi(830) − Gi(790 + 830).
Table 2. Best MMEM Parameters Used To Fit the
Experimental Data
λexc = 790 nm λexc = 830 nm
λexc = 790 + 830
nm
generation
rate
(carriers-per-QD/
ns)
(carriers-per-QD/
ns)
(carriers-per-QD/
ns)
GX 0.039 0.054 0.052
Ge,h 0.0023 0.0002 0.050
Ge 0 0.06 0.053
GTot 0.0413 0.1142 0.155
Gγ ∼17 ∼ 0.89 ∼0.5
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A (top), B (middle), and A and B (bottom) lasers switched on.
The model nicely reproduces the optical switching experiment
(Figure 4a) and experimental X0−X−1 cross correlation photon
coincidence (Figure 4b). As expected, antibunching is only
observed in the two-color excitation condition. This means that
below the FOS power excitation conditions, single photon
emission of both colors is only retrieved when both lasers are
switched on, whereas the cross correlation coincidence pattern
remains ﬂat under single laser excitation (single photons of
single colors).
In conclusion, we have measured and demonstrated two-
color single photon emission in single InAs QDs under full
optical switching conditions. The carrier dynamics studied by
the MMEM reveals that there is a power evolution of the
carrier (exciton, electron−hole, and single electron) feeding
rates. At high excitation powers, excitonic capture is the
predominant feeding channel. However, single electron feeding
under resonant excitation to the impurities level in GaAs
barriers induces a redistribution of exciton and electron−hole
capture under two-color excitation that does not follow a linear
power response. We present our system as a robust and highly
reproducible system for future quantum nanodevices, because
the MBE growth process guarantees high quality material and
good control of the growth parameters. In our work, the laser
excitation is not in resonance to the QD exciton states, which is
an important advantage for highly absorptive and practical
devices. Furthermore, the optical switching eﬀect and single
photon emission functions under very low power illumination
conditions, which are requirements for quantum computing
operations and low consumption devices. Finally, our system
uses light/photons as input/output device parameters, which
lends itself to the development of an all optical device.
However, even with the advantages of these all-in-one
features, there are important practical problems that must be
overcome before they can be used as a technology. The main
practical problem in using photon ﬂuctuations as a logic
parameter is the acquisition time needed to obtain a statistical
sample. Even if the switching between two-color and single-
color photon emission were fast, the experimental measure-
ment of g2(0) would require very long integration times. This
means that in order to convert our proposal into a realistic
device either a fast g2(0) measurement technique or alternative
single photon switching evaluation methods would be needed.
Therefore future research in this ﬁeld should be focused on the
reduction of this integration time or the fast sensing of two-
color single photon emission. With regard to the latter, a
promising upcoming technique is based on the use of N-
multichannel detectors; many technical improvements with
three, four, or N-detector schemes have been extensively
evaluated.72−76 For example, it is possible to increase the signal-
to-noise ratio75−78 or to recover phase information for imaging
purposes73,78,79 by using these technical advances. At the same
time, our system presents some large barriers to developing full
gate operation, that is, linking N-devices to produce practical
computation solutions. As we used nonresonant excitation,
light output from the QD system does not have the wavelength
characteristics that would be required to make any subsequent
operations. Therefore, in conclusion even though logic
information management evaluated by our system oﬀers great
opportunities and features any future practical operations
developed in this ﬁeld must address these two main issues.
■ ASSOCIATED CONTENT
*S Supporting Information
A description of the experimental setup and MMEM ﬁtting
routine, the reproducibility of the SOP eﬀect on diﬀerent QDs,
and full analysis of results for a second QD are provided. This
material is available free of charge via the Internet at http://
pubs.acs.org.
■ AUTHOR INFORMATION
Corresponding Authors
*E-mail: (G.M.-M.) Guillermo.Munoz@uv.es.
*E-mail: (J.P.M.-P) Juan.Mtnez.Pastor@uv.es
Notes
The authors declare no competing ﬁnancial interest.
■ ACKNOWLEDGMENTS
The authors would especially like to acknowledge Dr. Benito
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1. The Microstate Master Equation Model 
In this section we explain the main features of the Microstate Master Equation Model 
(MMEM), which is based on the idea that carrier capture in QDs is essentially a random 
process [1] [2]. In the MMEM we study the probability of finding the QD in a particular 
charge configuration of the QD, called the microstate. The spectrum of a single QD can 
be considered as the superposition of temporally differentiated events. For this reason, 
we can take the optical spectrum of a single QD as generated by a ‘temporal ensemble’ 
of identical single QDs.  
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The QD population is expressed in terms of the microstate probability.  Carrier capture 
at the η
th
 population level is a loss mechanism for itself and a pump term for the η
th+1
 
population level. Moreover, the capture probability depends on the number of excitons 
in the QDs; whenever the QD is completely filled it cannot capture an additional 
exciton. The QD population with more than two electrons and two holes is not 
considered, i.e. we approximate the QD by having only S-states.  
Other important assumptions in the model are: (a) the initial charge configuration in the 
QDs is neutral and (b) QDs are fed via the 2D-states of the wetting layer (WL). Exciton 
and uncorrelated electron-hole capture mechanisms from WL states are considered. In 
addition, we added an extra reservoir of only electrons to simulate the case of resonant 
excitation to the impurity levels (extra electron injection mechanism) [3]. 
Figure S1.a represents the QD population dynamics scheme. Arrows refers to 
mechanisms that effectively change the charge inside the QD, where τce and τch are the 
capture times of electrons and holes, respectively, τee and τeh are electron and hole 
escape times, τX is the exciton capture time and τr is the radiative lifetime for the 
different exciton species. The carrier dynamics between the QD and the WL levels is 
 
Figure S1. a) Radiative and nonradiative transitions between different microstates in the MMEM. b) 
Interaction between the QD and its environment in the MMEM model. 
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represented at figure S1.b, where WLX corresponds the correlated capture of excitons 
from WL and WLe(h) to the uncorrelated capture of electrons (holes) from WL levels. 
The ID level represents the source for extra electrons under resonant excitation of the 
impurity levels whose capture time is τID.  
We model the carrier dynamics of the system following the MMEM: 
 
Where ηij (i,j=0,1,2) are the microstate population probabilities, Gx and Geh are the 
generation rates for correlated (X
0
) and uncorrelated (e
-
,h
+
) carriers at the WL levels 
(WLX, WLe and WLh), and Ge is the generation rate for extra electrons from ID levels. 
In Continuous Wave (CW) conditions GX, Geh and Ge are constant values. Finally,	  
and ,  (	  and , ) represents the capture (escape) processes of the 
correlated and uncorrelated feeding, following the definitions described in Ref. [4].  
Micro-Photoluminescence (µ-PL) power dependence from each excitonic complex is 
modelled by the steady-state solutions of the MMEM. Firstly, we take the steady state 
solutions for the WL and ID levels 
  0;   0 in order to substitute them into 
the 9 coupled differential equations described in Eq. S1. The steady state solution for 
each microstate population ηij is calculated as   lim→ 
, which in practice t 
= ∞ is taken as long enough times to observe an asymptotic behavior on ηij(t). Finally, 
we can correlate the integrated intensity for every excitonic complex with the steady 
state solution of its corresponding microstate population following these relations: 
i j X ce ch ee eh ID r
ij X ij e i j h ij i j i j i j
XX X
ij i j X X
ij w
c e e
ij X eh
ij w
c hh h
ij h eh
ij w
ID
ij e e
ij
d
R W L R W L R W L R R R ID R
d t
d W L W L
N R W L G
d t
W Ld W L e
iR W L G
d t
d W L W L
jR W L G
d t
d ID
iR W L G
d t
η
τ
τ
τ
= + + + + + +
= − − +
= − − +
= − − +
= − +
∑
∑
∑
∑
(S1) 
(S2) 
(S3) 
(S4) 
(S5) 
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
   
!"        
#. 
Δ  &  
!" '
()*( ;     
Int. 
Δ   ./0!" & ' ()*(
 ./0
!" 	Δ				for	Δ ≫ 0  (S6) 
For the experimental normalization to counts/second we consider: 
Exper. Int.    ./0!" 			  (S7) 
Now, we describe the process to calculate the second order correlation function on the 
basis of the MMEM. That is, photon correlation experiments will be modelled by the 
transient evolution of every exciton species. The second order correlation function is 
defined by:  
9: 
;  〈
 
)!〉〈
〉〈 
〉       (S8) 
where 〈 〉 means the time averaging. Using the quantum regression theorem 
〈

 > ;〉  〈
〉〈
;〉?  [5], where G means that the state must be at its ground 
state at τ = 0, and using Eq. S6, we can re-write 9: 
; like: 
9: 
;  〈
〉〈 
!〉@〈
〉〈 
〉       (S9) 
Given that 〈A
〉  A and 〈A
;〉?  
; under steady state condition, 9: 
; 
would be finally expressed as: 
9: 
;   
@
!
 ./0       (S10) 
However, this expression is only valid for the ideal case where 9:
0  0. To describe 
any realistic system we must introduce some parameter to model the possibility to find 
real cases with 9:
0 B 0, which reproduces the possible contribution from non-
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correlated photons on the optical signal. To include this possibility, we added an 
external parameter as follows: 
9: 
;   @
!)C ./0)C ; 		DEFGF	9:
0 
C
 ./0)C	    (S11) 
In order to relate parameter “a” with the number of photons at any given time (N), we 
used the relation 9:
0  1 I JK. In this sense “a” would be expressed as: 
L  M I         (S12) 
where N = 1 reproduces the ideal single photon emitter (a = 0). Eq. S12 gives us an 
estimation of the quality of our “real” single photon emitter from the numerical analysis 
of photon correlation experiments.  
In all this procedure, τ only takes positive values. In order to calculate 9:
; for τ < 0, 
we use the description derived from Ref. [6], where: 
9: 
; N 0  9: 
I;        (S13) 
As an example, we illustrate the procedure to obtain the numerical simulation for the 
neutral exciton autocorrelation (9O(PO(: 
; and the cross-correlation between neutral 
exciton and negative trion (9O(POQR: 
;): 
X
0
 autocorrelation: 
9O(PO(: 
; B 0  S(
@ 
!)C
S(./0)C   
              (S14)  
9O(PO(: 
; N 0  S(
@ 
P!)C
S(./0)C   
X
0
-X
-1
 cross correlation: 
9O(POQR: 
; B 0  SQR
@ 
!)C
SQR./0 )C   
              (S15) 
9O(POQR: 
; N 0  S(
@ 
P!)CT
S(./0)CT   
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2. Experimental results analyzed by the MMEM:  
As we mentioned in the previous section, the MMEM does not consider QDs with a 
population of more than two electrons and two holes. Therefore, the fitting of 
experimental results to the MMEM was only performed for optical transitions related to 
the recombination of single excitons and the neutral biexciton (X
0
, X
+1
, X
-1
, XX
0
). The 
model includes a total of 13 parameters, but only 5 will be free. We approximate the 
radiative recombination time constants to the experimentally measured decay times at 
4K, and the capture times were obtained from our previous study on similar QDs of the 
same sample (see Ref. 4 and references therein). In this way, the electron and hole 
escape times (τee,τeh) and the generation rates Gx, Geh and Ge will be the remaining free 
fitting parameters able to describe the complete dynamics of carriers confined in the S-
shell of a single QD by fitting the power evolution of the µ-PL integrated intensity, the 
HBT auto-correlation and cross – correlation curves, and the optical switching 
experiment. 
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a) µ-PL integrated intensity Vs excitation power: 
In order to understand the effect of the different generation rates on the microstate 
populations, let analyze firstly the power evolution under different excitation 
conditions. Figure S2 shows the effect of the steady state model output when 
considering only excitonic generation, i.e. Geh = Ge = 0. In this case the slopes of linear 
fits to calculated values for X
0
 and XX
0
 transitions are 0.99 and 1.99 (left panel in 
figure S2.a), respectively, reproducing the ideal evolution. In this situation there is no 
emission of X
−1
 and X
+1
 trions. However, when we introduce the uncorrelated carrier 
feeding path (Geh ≠ 0, Ge = 0), the QD will be able to capture electrons and holes 
allowing the formation of X
−1
 and X
+1
 trions (see figure S2.b for Geh = Ge = 0 and two 
different values for the electron escape rate). As a result the slopes for X
0
 and XX
0
 yield 
values 0.72 and 1.86 (right panel in figure S2.a), respectively, and hence below the ideal 
situation described above. In this way, we can obtain the ratio between excitonic and 
 
Figure S2. a) MMEM simulation for only exciton (left panel) and exciton plus uncorrelated carrier 
(right panel) capture processes. The red straight lines (in the log-log plot) are linear fits to calculated 
intensity values (symbols). b) MMEM simulation of all exciton species by considering uncorrelated 
capture for two different electron escape times.  
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uncorrelated carrier capture by fitting the experimental µ-PL power evolution with our 
model output (Eq. (7)) at different excitation energies (790 and 830 nm in the present 
work).  
b) 9:
; experiments: 
The next step is the analysis of photon autocorrelation and cross-correlation 
experiments. In order to eliminate the noise contribution and to normalize the 
coincidence pattern, we followed the procedure described in Ref. [7]. In this sense, the 
second order correlation function recorded experimentally is calculated by: 
9:
;  	 U V
!KRKWX"X I 
1 I YJY:Z /YJY:        (S16) 
where C(τ) is the experimental coincidence pattern, Tr is the time bin of the TCSPC 
board, T is the integration time, and the rest of parameters are defined as: 
MJ  
GJ > \J 
M:  
G: > \: 
YJ  GJGJ > \J 
Y:  G:G: > \: 
where ri is the count rate at detector-i with light signal switched on, and γi is the noise 
count rate at detector-i. Finally, in order to include the effect of the system response, we 
fit the experimental data to Eq. (S16) by convoluting Eq. (S11) with a Gaussian 
function:  
9:]^
;  & _ J!/.".√:a F
PRW 0
W
0/"W b c)P 9: 
; I '      (S17) 
where τsr is the gaussian standard deviation associated to the system temporal response 
(∼ 400 ps). The initial set of fitting parameters for g
2
(τ) consists of the output 
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parameters obtained as explained in last section (µ-PL integrated intensity vs excitation 
power). In this sense, we select the full set of parameters which yields the best fitting 
compromise between both experiments, i.e. from both the µ-PL and g
2
(τ) experiments.  
c) Optical switching experiments: 
Finally, we model the optical switching of the µ-PL (two-color experiments) with the 
help of the findings obtained in sub-sections a) and b). In these experiments we used 
three different excitation configurations: excitation at 790, 830 and 790 + 830 nm. The 
experimental spectra in the three cases are reproduced by using Eq. (7) to obtain the 
integrated intensity. We simulated all spectra with Lorentzian functions whose 
linewidth was extracted from experiments. The selection of the parameters from the first 
two configurations (excitation with 790 nm and excitation with 830 nm) are defined on 
the basis of previous analysis indications (sub-sections a) and b)). However, the full set 
of parameters describing results under 790+830 nm excitation are extracted from an 
additional fitting procedure of the experimental µ-PL spectra vs power and the X
0
-X
-1
 
photon cross correlation experience under those two color experiment, other than 
satisfying the following condition: 
dXefg > dXhig  dXefg)hig 
where dX  d > dP > d.  
 
QD-2 results 
In the studied sample we can find an important proportion of QDs exhibiting the F.O.S. 
condition (see three QDs in Fig. S3, as an example), even if differences will be found in 
the recombination dynamics, because of the different QD size and shape and the charge 
configuration at the QD surroundings. In this section we present a full MEMM fitting 
and analysis to a second QD, namely QD2, in order to demonstrate the reproducibility 
of results discussed in the body of the paper for a representative QD, namely QD1. 
Figure S4 (similar to figure 3 in the body of the paper) shows the labeling of the optical 
transitions in the µ-PL spectra (figure S4.a), the integrated intensity µ-PL vs power and 
best MMEM fitting (figure S4.b), µ-PL transients from which excitonic recombination 
S-10 
 
times are extracted (figure S4.c) and photon correlation experiments (figure S4.d) under 
laser excitation at 790 nm. Figure S5 shows the labeling of the optical transitions in the 
µ-PL spectra for QD1 and QD2 (figure S5.a and S5.c) and the integrated intensity µ-PL 
vs power and best MMEM fitting for QD1 and QD2 (figure S5.b and S5.d) under cw 
laser excitation at 830 nm. The input values for the system are listed in table S-1. As 
aforementioned, the output parameters from Eqs. (1)-(5) were determined by finding the 
best compromise between the fitting of the µ-PL power evolution and the photon 
correlation experiments (figure S6) in order to fit the optical switching (figure S7).  The 
consistent agreement between all these results and the modeling makes us confident on 
the discussion below related to the main output parameters (carrier and exciton 
generation terms) for QD2 and their comparison with those in QD1. 
 
 
After the MMEM fitting to the µ-PL integrated intensity vs power we extract escape 
times of 5.5 ns and 3.5 ns for electrons and holes, which are very similar to those 
obtained in the analysis developed in the body of the paper for QD1. If we represent the 
exciton generation ratio Gγ = GX/(Ge-h + Ge) as a function of the total generation rate GT 
(figure S8.a) we find the same power relation dj ≡ ldXm, this time with α−β pair values 
of 1.7-0.4 and 3.5-0.3 for excitation under 830 and 790 nm, respectively. It is confirmed 
the same conclusion explained in the paper: more excitons rather than electron and hole 
 
Figure S3.  Optical switching for three different single quantum dots on the sample. 
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pairs are populating the WL states when increasing the excitation power. Figure S7.a 
also shows that Gγ is always > 1 under 790 nm excitation in the whole experimental 
power range. However, in QD2 the uncorrelated generation rate (Ge-h) is greater than 
that for QD1. In fact, the excitonic and non-correlated carrier capture rates are 
approximately equal at low powers. When excitation is changed to 830 nm, we obtain 
Gγ < 1 (low power range) and Gγ > 1 (higher power range) as deduced for QD1. The 
crossover between both ranges occurs when dX  nJop
R
q~	0.26	carriers/QD/ns.  
The theoretical fit obtained by solving the MMEM of the power evolution of the 
integrated intensity, autocorrelation and cross-correlation HBT experiments were 
depicted in figure S6 (790 nm laser excitation). The input parameters for the model 
fitting are depicted in table S-1. The best set of values for GX, Geh and τee, τeh are 
depicted in table S-2.  
 
 
Figure S4. Experimental results in QD2 for excitation at 790 nm: a) µ-PL spectra at different 
excitation powers with labeled optical transition, b) power dependence of the µ-PL integrated 
intensity, c) µ-TRPL transients for the different excitonic species, and d) measured second-order 
correlation functions for X
0
–X
-1
 and XX
0
–X
0
 photons. 
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Table S-I: Input parameters of the MMEM for QD-2. 
 
Figure S5. Experimental results in QD1 and QD2 for excitation at 830 nm (CW): a) µ-PL spectra at 
different excitation powers with labeled optical transition for QD1, b) power dependence of the µ-PL 
integrated intensity for QD1, c) µ-PL spectra at different excitation powers with labeled optical 
transition for QD2, d) power dependence of the µ-PL integrated intensity for QD2,. 
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) τr (XX
0
) 
5ps 20ps 78ps 1.36ns 1.73ns 1.53ns 0.49ns 
 
 
Table S-II: Output parameters of the MMEM for QD-2. 
GenerationRate 
λexc = 790 nm 
(carriers/ns*QD) 
λexc = 830 nm 
(carriers/ns*QD) 
λexc = 790+830 nm 
(carriers/ns*QD) 
GX 0.014 0.05 0.055 
Ge,h 0.012 0.0002 0.054 
Ge 0 0.09 0.057 
GTot 0.026 0.14 0.166 
Gγ ~ 1.2 ~ 0.55 ~ 0.5 
 
When the excitation is resonant to the impurities levels (830 nm laser excitation) is 
necessary to include the electron generation rate (Ge) and impurities injection time 
(τID). In the two-color excitation cross correlation experiments, the power excitation of 
both laser was fixed to 95 nW and 24 µW for 790 nm and 830 nm excitation, 
respectively. The photon absorption rates for these powers were 2.4x10
-2
 photons/ns and 
4.8x10
-2
 photons/ns, respectively. The values of the different generation rates are listed 
in Table S-2. As in the example of QD1, it is required more pumping power at 830 nm 
Figure S6. a) MMEM fitting of the µ-PL integrated intensity as function of laser power (top panel) 
and µ-PL spectrum (bottom panel) under 790 nm laser excitation. b) MMEM fitting of the cross- and 
auto-correlation HBT experiments. 
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(GT = 0.142 carriers/QD/ns) than the case of 790 nm (GT = 0.026 carriers/QD/ns).  In 
figure S8.a (right panel), we represent the model output for the optical switching using 
the different excitation conditions in order to reproduce the two-color experimental 
measurements (left panel in figure S8.a). When excitation is done at 790 nm, both 
excitonic and uncorrelated pair generation rates are similar (GX = 0.014 excitons-per-
QD/ns and Geh = 0.012 electron&hole-per-QD/ns), which differ from results on QD1, 
where GX was clearly greater than Geh. When excitation is selected at 830 nm, the main 
generation rate comes from single electron feeding with a smaller, but important, 
contribution from excitonic feeding (Ge = 0.09 electrons-per-QD/ns and Gx = 0.054 
excitons-per-QD/ns). When the two lasers pump QD2 simultaneously, the total 
generation rate is redistributed among the different terms, as occurred for QD1.  All 
these generation rates are presented in Figure S8.b, where we observe that duO	efg >
duO	hig ≫ duO	
efg)hig,dPuO	efg > dPuO	hig ≪ dPuO	
efg)hig and duO	efg >
duO	hig~	duO	
efg)hig. The main difference on the carrier dynamics of QD2 with 
respect to that of QD1 arises from the generation of uncorrelated carries. We expect that 
 
Figure S7. a) Experimental (left panel) and theoretical (right panel) optical switching spectra and b) 
X
0
-X
-1
 cross correlation photon coincidence, experimental (black thin line) and theoretical (red thick 
lin), for the three laser excitation schemes. 
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this difference comes from the extrinsic carrier dynamics at the GaAs barrier and the 
QD interaction with defects or impurities. Given that excitation under 790 nm is 
required to generate more uncorrelated carriers, whereas the injection of single electrons 
dominates over the excitonic feeding under excitation at 830 nm, we can conclude that 
more impurities are present at the surroundings of QD2 than those of QD1. Apart from 
this particular difference, the overall recombination dynamics is not substantially 
different in both studied QDs. 
Experimental Set-Up 
The experimental set up is described at figure S9. A tunable 76 MHz Ti:Sapphire laser 
is used as the excitation source with the possibility to work under continuous wave (cw) 
and pulsed operation (200 fs of pulse width). The laser beam is coupled to an optical 
fiber and carried to the excitation arm of a diffraction limited confocal microscope 
working at 4 K. Figure S9.a shows the conventional µ-PL and µ-TRPL set-ups.  An 
Andor technology CCD is attached to the output of the first monochromator in order to 
record the µ-PL spectra, whereas the APD is placed at the output of the second 
monochromator and is used as the start channel of a Time Correlated Single Photon 
 
Figure S8. a) Exciton generation ratio Gγ as a function of the total generation rate (GT). b) Carrier 
feeding redistribution (bottom panel) and relative increment of the feeding rates between two color 
excitation and the sum of both single color excitations (top panel). 
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Correlation (TCSPC) electronics (the laser trigger is connected to the stop channel), 
being the overall time response around 400 ps. For the two-color excitation experiment, 
an optical fiber coupler was used to mix the Ti:sapphire laser source and a laser diode 
emitting at 830 nm, both in cw mode; the optical fiber coupler output is attached to the 
confocal excitation arm. For autocorrelation and cross correlation experiments (figure 
S9.b) the µ-PL signal is coupled to a 50/50 (at 980 nm) optical fiber beam splitter, 
whose exit ports are connected to the entrance slits of two monochromators equipped 
with Perkin Elmer Avalanche Photodiodes (APDs). This HBT configuration allows 
autocorrelation (photons of the same energy arriving to both APDs) and cross-
correlation (photons of two different energies at the APDs) measurements. A HBT time 
response of 800 ps is measured through the analysis of the coincidence pattern by using 
the excitation laser in pulsed mode at both input channels of the TCSPC.  
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We report on the growth by molecular beam epitaxy and the study by atomic force microscopy and
photoluminescence of low density metamorphic InAs/InGaAs quantum dots. subcritical InAs
coverages allow to obtain 108 cm−2 dot density and metamorphic InxGa1−xAs x=0.15,0.30
confining layers result in emission wavelengths at 1.3 m. We discuss optimal growth parameters
and demonstrate single quantum dot emission up to 1350 nm at low temperatures, by distinguishing
the main exciton complexes in these nanostructures. Reported results indicate that metamorphic
quantum dots could be valuable candidates as single photon sources for long wavelength telecom
windows. © 2011 American Institute of Physics. doi:10.1063/1.3584132
Self-assembled InAs/GaAs semiconductor quantum dots
QDs are investigated as viable sources of single photons
for quantum cryptography and quantum communication,1,2
thanks to the wide degree of tunability of emission and the
growth on GaAs substrates.3 However, a surface density
of a few dots per micro square meter is necessary to allow
detection of single photons, requiring ad hoc growth
procedures.4,5 In molecular beam epitaxy MBE, the depo-
sition of subcritical InAs coverages followed by postgrowth
annealing PGA is an useful approach,6,7 but to match the
QD emission with the 1.3 m telecom window, it is neces-
sary to engineer the InAs/GaAs structure, for example, add-
ing InGaAs or GaSb capping layers.4,5,8 To extend the emis-
sion up to 1.55 m, the growth of QDs on metamorphic
buffers has been useful for high density structures.9–11 This
approach has been also considered for low density QDs; the
substrate rotation is stopped during InAs deposition but
single QD emission is observed only in a restricted area.12
Here we report on an original approach to obtain single
QD emission from metamorphic structures, relying on sub-
critical InAs coverages deposited on relaxed InGaAs layers,
that allows to obtain 108 cm−2 QD density, homogenously
distributed on the surface. As discussed in some works,10,12
growing QDs on metamorphic InGaAs is different from
growing them on GaAs, due to the reduced mismatch be-
tween QDs and lower confining layer LCL and the dissimi-
lar surface. Thus, the aim of the letter is the study of single
QD emission and of peculiarities of this system in compari-
son with the InAs/GaAs one.
MBE-grown structures consist of i 100 nm GaAs
buffer, ii 500 nm InxGa1−xAs LCL deposited at 400 °C,
iii 5 nm of GaAs to smooth the surface, iv  monolayer
ML InAs layer at 490 °C followed by a PGA time  under
As flux, and v 20 nm InxGa1−xAs layer grown at 360 °C.
LCL compositions of x=0.15 and x=0.30 result in a QD-
LCL mismatch of 6.34% and 5.19%, respectively, as calcu-
lated on the basis of the Mareè theory,13 and experimentally
confirmed by different techniques in Refs. 14 and 15. Reflec-
tion high energy electron diffraction patterns were used to
determine the two-dimensional to three-dimensional 3D
InAs critical thickness c on InGaAs LCL and to monitor
the evolution of subcritical layers during the PGA. Atomic
force microscopy AFM measurements were performed on
uncapped QD structures. The microphotoluminescence
PL was measured at 4 K with 800 and 830 nm exciting
light from a Ti:sapphire mode-locked laser, using a confocal
microscope to focus the laser spot. The PL signal was col-
lected with a single-mode fiber and coupled into a mono-
chromator, where light was dispersed into a cooled InGaAs
photodiode array device with 90% quantum efficiency.
The value of c has been measured to be 1.8 ML for
x=0.15 and 2.2 ML for x=0.30. Then InAs coverages below
these values were used, to derive optimal values of subcriti-
cal coverage sub and  resulting in low QD densities, as
shown in Fig. 1 for x=0.15 sample, where the typical surface
roughening of relaxed InGaAs surfaces is also noticeable.
Structure with x=0.30 have very similar morphological
aElectronic mail: seravall@imem.cnr.it.
FIG. 1. Color online AFM image of x=0.15 sample. Square 250
250 nm2 highlights a single QD of height 9.8 nm, whose 3D image is
shown in the inset.
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properties, as shown and discussed in Ref. 16. Relevant val-
ues for x=0.15 were sub=1.5 ML and =22 s while for
x=0.30, values were sub=1.8 ML and =300 s. It can be
noted that the optimal value for the difference between sub
and c depends on x 0.3 ML for x=0.15 and 0.4 ML for
x=0.30 and is larger than the value usually reported for the
InAs/GaAs system of 0.1–0.15 ML.6,17 These experimental
results could be explained by modified kinetics of adatoms
due to different composition, strain fields, and morphology
of the surface, strengthening the notion that InAs QD depo-
sition on InGaAs surfaces is intrinsically different from
growth on GaAs ones.10,18–20
Figures 2 and 3 show PL from samples with x=0.15
and x=0.30 LCLs, respectively, under different power exci-
tations. At low excitation power both spectra show localized
narrow lines characteristic of single QD emission. In struc-
tures with x=0.30 LCL the emission is redshifted, due to
reduction in QD strain and of QD-CL band discontinuities.21
Thus, metamorphic nanostructures are able to emit one
single photon into the second telecommunication window
band 1.3 m and the emission wavelength may be tuned
by changing the composition of the LCL layers.
Figure 2a shows the power excitation dependence PL
from the x=0.15 sample. Typical excitonic Xn and biexci-
tonic XXn lines can be clearly identified via the integrated
intensity power dependence Fig. 2b,22 the coulombic
bonding energy and the selective optical pumping effect Fig.
2c associated to local unintentional impurities.23–25 Neu-
tral exciton X0 is identified at 1.0587 eV around 1170 nm,
where the smaller than unity 0.705 slope of the transition
comes from the statistical measurement process and the ex-
istence of the residual impurities.26 The line centered at
1.0575 1.2 meV redshifted from X0 was assigned to neutral
biexciton XX, as its slope 1.455 is double of neutral ex-
citon. Positive and negative trions X+1 at 1.0600 eV and X−1
at 1.0553 eV are identified by a slope close to one and the
greater importance of the negative trion lines, when the ex-
citation energy is resonant with residual acceptor impurity
levels see Ref. 23 for more information on charge initializa-
tion by selective optical pumping. In InAs/GaAs QDs emit-
ting in the same spectral region positive and negative trions
are usually blue and redshifted with respect to X0 by 1–2
meV and 5–7 meV, respectively.23,27 Thus, results obtained
here are in agreement with the ones measured in previous
works. Finally, weak lines observed at 1.0560 and 1.0540 eV
for medium-high excitation powers can have their origin on
charged biexcitons and hence are labeled as XX but there is
not enough information for a clearer identification. In this
sample x=0.15 we have found examples of many other
single QDs, emitting from 1080 to 1210 nm.
In the sample with x=0.30 LCL QD emission is found in
the range 1200–1350 nm and excitonic complexes Fig. 3
can be identified using the same methods described above,
based on the power dependence Figs. 3a and 3b. In this
way, the PL line at 0.9275 eV 1337 nm was assigned to
the neutral exciton X0 and the line at 0.9252 eV to the
biexciton XX. Positive and negative trions X+1 and X−1
are attributed to optical transitions observed at 0.9290 and
0.9231 eV, making use of the power dependent evolution
Figs. 3a and 3b and the selective optical pumping effect
Fig. 3c. Despite of the fact that single QD emission is
FIG. 2. PL spectra form a single QD emitting at around 1171 nm in a
sample with a LCL of low indium content x=0.15 measured at 4 K. a
Power evolution of the PL from 16 to 600 nW, b Integrated intensity
with respect to the excitation power, c Spectra using selective optical ex-
citation 800 and 830 nm.
FIG. 3. PL spectra form a single QD emitting at around 1336 nm in a
sample with a LCL of high indium content x=0.30 measured at 4 K. a
Power evolution of the PL from 40 nW to 1.8 W, b Integrated inten-
sity with respect to the excitation power, c Spectra using selective optical
excitation 800 and 830 nm.
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demonstrated at very long wavelengths in this sample, typi-
cal PL lines of QDs are broader than in the case of
x=0.15 LCL, as shown in Figs. 2 and 3. Moreover, the emis-
sion efficiency of single QDs grown on In0.30Ga0.70As LCLs
is 20% of the one from QDs grown on In0.15Ga0.85As LCLs.
The lower optical quality of the emission in the x=0.30
sample and the larger PL linewidth in the present case
could be explained by the role of the high indium content in
the metamorphic layer, leading to an higher plastic relaxation
of the strain and an higher density of structural defects10 and
broadening of the PL peaks can be related to a spectral
diffusion effect by impurities or structural defects.28,29 Nev-
ertheless there are many methods that can be used to consis-
tently reduce the density of defects close to QDs in metamor-
phic nanostructures, such as the use of InGaAs graded
buffers,30 of QD layers acting as defect filters31 and of an ad
hoc defect reduction technique.32
Therefore, considering that the sample with lower in-
dium content has single QD emission with very good optical
quality and efficiencies comparable with those of InAs/GaAs
structures, one can conclude that metamorphic InAs QDs are
suitable candidates to obtain single QD emission at long
wavelengths in GaAs substrates.
In conclusion, we report on the growth and characteriza-
tion of low density metamorphic QD structures grown on
GaAs, showing single QD emission beyond the second tele-
communication window 1.3 m band. The original growth
approach is based on the deposition of subcritical InAs cov-
erages on InGaAs metamorphic buffers, that allows to have a
low density of 108 cm−2 on the whole sample surface, an
advancement with respect to Ref. 12, where the low density
was limited to a small area. Experimental evidences sustain
the fact that growth of subcritical QDs on InGaAs is rather
different from conventional growth on GaAs. Metamorphic
QDs allow single photon emission in the telecom windows;
moreover, by engineering strain and band discontinuities, as
proposed in Ref. 21, these nanostructures may have the po-
tential for tuning emission and other single QD properties.
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We report on the design, the growth by MBE and the op-
tical and morphological characterization of metamorphic
InAs/InGaAs quantum dots (QD) with a density low enough
to allow single dot characterization without the need of
complex litographic steps to isolate single QDs. InAs sub-
critical coverages were deposited on InxGa1-xAs metamor-
phic buffers (MBs) and the transition from 2D growth to 3D
island nucleation was monitored by reflection high energy
electron diffraction (RHEED). We discuss the fundamental
differences of the sub-critical growth method compared
with the Stranski-Krastanow one, also by considering avail-
able theoretical models. AFM confirmed that the density of
QDs can be controlled down to 108 cm−2 and showed that
InGaAs surfaces have an effect on QD positioning unifor-
mity. Optical properties were studied by ensemble PL at 10 K
and byμ-PL at 4 K and single dot emission was detected in
the whole range from 1000 to 1315 nm for structures grown
on In0.15Ga0.85As MBs, allowing to identify most of the exci-
tonic species at the ground state. In conclusion, our results
show that the sub-critical QD growth technique can be suc-
cessfully used to prepare low-density InAs QD structures on
InxGa1-xAs (x 0.15) metamorphic buffers and that, based
on advancedμPL characterization, these nanostructures
can be effective single photon sources emitting at 1300 nm,
with the potential of emission extension towards 1550 nm.
1 Introduction
Single self-assembled semiconductor quantum dots
(QDs) are one of the promising candidates to build ver-
satile photon sources in quantum information science.
One of the most important quest for present research is
today the engineering of the structures to match the QD
emission with wavelengths of standard telecommunica-
tion technology (1.3 – 1.55 μm). Epitaxial III-V semicon-
ductor self-assembled quantum dots (QDs) are valuable
sources for single and entangled photons and can be in-
tegrated in nanocavities, allowing for easier fabrication
of devices [1, 2], in particular InAs/GaAs QD nanostruc-
tures can be engineered to match their emission wave-
length with the telecom windows at 1.3 -1.55 μm win-
dow [3–6]. However, to develop single photon sources it
is mandatory to have structures with a low QD density (of
the order of 108 QDs/cm2), a difficult task for structures
grown in the standard Stranski-Krastanow regime [7, 8].
Here we report on the design and molecular beam
epitaxy (MBE) growth of InAs QDs on InGaAs metamor-
phic buffers (MBs) by the deposition of sub-critical InAs
layers followed by an annealing step: the use of MBs al-
lows for the redshifting of the QD emission in the whole
range 1.3 – 1.55 μm [1, 2, 9], while the deposition method
results in QDs with a density low enough for single QD
characterization [3–6, 10]. We also report on single QD
characterization carried by advanced optical techniques.
2 Experimental
QD nanostructures were grown by MBE on semi-
insulating (100) GaAs substrates with an Arsenic partial
pressure of 60 × 10−7 Torr (beam equivalent pressure).
Temperatures were measured by means of an optical
pyrometer focused on the growing sample. Structures
with sub-critical coverages consist of: i) a GaAs layer
of 100 nm, ii) a 500 nm-thick InxGa1-xAs MB grown at
∗ Corresponding author: e-mail: seravall@imem.cnr.it, Phone: +39
0521 269210, Fax: +39 0521 269206
1 IMEM-CNR, Parco Area delle Scienze, 37/a, I-43100 Parma, Italy
2 Optics and Quantum Comunications group, ITEAM, UPV, Valencia,
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3 Instituto de Ciencia de los Materiales, Universitat de Vale`ncia, P.O.
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Fig. 1 Dependence of QD-MBmismatch on MB thickness for the x
composition considered: values of mismatch for structures stud-
ied are indicated.
400 °C, iii) a thin GaAs layer of 5 nm grown at 400 °C, iv)
θ ML of InAs at 490 °C at 0.1 ML/s followed by a post-
growth annealing (PGA) pause of time t under As flux
at 490 °C, and, only for the structures intended for op-
tical characterization, v) a 20 nm InyGa1-yAs cap layer
(y = 0.15, 0.22, 0.30, 0.40, 0.50, 0.60) grown at 360 °C by
atomic layer molecular beam epitaxy (ALMBE). SK struc-
tures differ in the amount of InAs coverage that was fixed
at 3.0 ML, in order to estimate the critical thickness, and
in the absence of the PGA step.
As shown in figure 1, we chose MB compositions of
x = 0.15, 0.22 and 0.30 that result in a QD-MB mis-
match of 6.34%, 5.80% and 5.19%, respectively, cal-
culated following the assumptions of Refs. [7, 8, 11,
12]. By monitoring the reflection high energy electron
diffraction (RHEED) patterns we determined the mini-
mal InAs coverages θ sub resulting in formation of QDs:
these values were considered as corresponding to the
transition from a two-dimensional (2D) growth regime
to a three-dimensional (3D) island nucleation [10] and
were confirmed by AFM characterization of uncapped
structures to verify the QD presence. Atomic force mi-
croscopy (AFM) was carried out on uncapped structures
in contact-mode configuration. Photoluminescence (PL)
was performed at 10 K by exciting samples with a 532 nm
laser light, PL signal were acquired by a Fourier Trans-
form spectrometer with a Ge detector.
Micro-PL (μ-PL) experiments were measured at 4 K
under excitation at 800 nm from a Ti:sapphire mode-
locked laser, using a confocal microscope to focus the
laser spot; the positioning of the QD on the excita-
tion/collection spot is carried out by XYZ piezo motors
(Attocube systems AG). The μ-PL signal was collected
with a single-mode fiber and coupled into a monochro-
mator,where light was dispersed into a cooled InGaAs
photodiode array (Andor Technology) with 90% quan-
Fig. 2 2D-3D transition thickness for InAs QDs grown in the
Stranski-Krastanow regime (open circles) and minimal InAs cover-
age θ sub resulting in 3D islanding for sub-critical QDs (full circles)
as functions of QD-MB mismatch. Dashed line indicates kinetic
model values taken from Ref. [14], while solid line represents ther-
modynamic model values from Ref. [15]. Error bars are indicated
(see text for discussion), while values of x composition are indi-
cated by dashed-dotted lines.
tum efficiency, attached to a 0.5 m grating (600 g/mm,
1-μm blaze) monochromator. We used an aspheric lens
C330-TME-C from Thorlabs as our confocal objective.
The Numerical aperture was set at 0.68. We estimate our
resolution to be of 1μm.
3 Results and discussion
We studied thedependence of θ sub on the QD-MB mis-
match, in order to gain insight on the deposition process
of subcritical InAs layers on InGaAs MBs and to optimize
the growth parameters. As a matter of fact, the metamor-
phic system allows to have structures where mismatch
(determined by the MB characteristics) and surface com-
position (imposed by the thin 5 nm GaAs layer grown
over the MB) can be changed independently [13], effec-
tively realizing a virtual GaAs buffer layer with adjustable
mismatch.
In figure 2 we report data for θ sub and for the critical
thickness θc for the Stranski-Krastanow growth regime
in the same conditions (except for the PGA step) as
functions of the QD-MB mismatch. As different sub-
critical structures were grown with different InAs cover-
ages in steps of 0.05 MLs, we considered this value as the
2 www.crt-journal.orgC© 2014 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim
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Fig. 3 AFM images (height color scale 30 nm) of sub-critical QDs for samples with x = 0.15 (left), x = 0.22 (center) and x = 0.30 (right).
Green arrows indicate crystallographic axes while violet arrows point to QD locations.
experimental error in determining θ sub, while in the SK
case, where the value is determined by observing the
RHEED pattern transition, we evaluate the error to be
0.1 ML.
It is evident how the reduction of mismatch induces
an increase of both θc and θ sub, but to a lesser extent for
the latter. To gain insight on the physics of these growth
processes, we compared experimental data with mod-
els available in literature (parameters for models can be
found in the relevant papers cited below): for the SK QDs
we considered the kinetic rate model of C.Heyn (dashed
line in figure 2) that agrees well with present data, allow-
ing to conclude the increase of θc with the decrease of
mismatch is due to the reduction of the elastic strain en-
ergy, the driving force for the nucleation of 3D islands.
[13, 14] On the other hand, θ sub data do not follow Heyn’s
model values. The QD formation by sub-critical depo-
sition of InAs layers has been considered by some as a
process controlled by thermo-dynamics rather than ki-
netics, [16] henceforth in figure 2 we compared exper-
imental data of θ sub with the predictions of a different
growth model from Ref. [15] that considers a system in
thermodynamic equilibrium. The solid line in figure 2 in-
dicates coverage values for the transition from a stable
2D layer to an unstable 2D layer evolving in 3D QDs: it is
evident that also the equilibrium model calculation does
not agree with present experimental data. Henceworth,
we can conclude that the sub-critical growth regime is in-
trinsically different from the SK one and, moreover, can-
not be modelled by simple thermodynamic approaches
proposed in literature. [16]
In figure 3 we show AFM images of samples grown
with parameters optimized to obtain densities of the
order of few QDs per μm2, as it follows: for x = 0.15,
θ sub = 1.50 ML and t = 100 s (QD density of 2 × 108 cm−2),
for x = 0.22, θ sub = 1.65 ML and t = 300 s (QD density
of 3 × 108 cm−2) and for x = 0.30, θ sub = 1.80 ML and
t = 300 s (QD density of 1.5 × 108 cm−2). QD sizes are in-
cluded between 15 and 25 nm (diameters) and between
4 and 10 nm (heights). From figure 3 it can be noticed
that the sample surfaces show an undulated morphol-
ogy, due to the corrugation of the InGaAs growth-front
that depends on x. This is a well-known feature of meta-
morphic InGaAs layers, [17] but it is interesting to note
here that QD positioning and distribution are affected:
InAs islands nucleate preferentially on top of the ridge
(x = 0.15) and mound-like (x = 0.22, 0.30) features ori-
ented along the [-110] direction; this feature could be in-
teresting for the growth of structures with two or more
coupled QDs for the realization of complex structures
known as QD molecules.
Ensemble PL characterization at 10 K confirmed that,
like in the case of high density QD structures [4, 9],
light emission can be tuned in the whole range 1.3 –
1.55 μm by acting on x and y parameters, as shown in
figure 4 (a). As widely discussed in Ref. [9], the decrease of
the QD strain (via the reduction of the mismatch) causes
a reduction of the QD energy gap that reinforces the ef-
fect due to the change in the confining potential related
to the increase of x. The increase of y causes an addi-
tional reduction of the upper confining potential, an ef-
fect well studied in metamorphic QD structures grown in
the SK regime. [5, 18] Further details of the energy tuning
of the QD emission on these structures can be found in
Ref. [19]: here we focus on another interesting feature of
metamorphic QD nanostructures: the possibility of reso-
nance between QD and WL levels.
In figure 4 (b) we show PL spectra of structures with
x = y = 0.15, 0.22 and 0.30, alongside model calculation
for the WL levels (further details with parameters used
in model calculation can be found in Ref. [20]). Band-
to-band recombination for metamorphic buffers is ex-
pected to be at 1.100 eV for x = 0.30, at 1.208 eV for x =
0.22 and at 1.310 eV for x = 1.35, but PL emission was
not detected, conceivably due to presence of extended
defects in the MBs. It can be noticed how, by increasing
x, the energy separation between the WL peak and the
broad QD band reduces, and, at least for some QDs, QD
and WL levels might have the same energy. This could
lead to energy resonance between 0D and 2D states, a
feature of relevant scientific and technological interest
for these structures [21, 22]. However, it should be also
noticed that in the x = 0.30 the WL emission seems not
to be present: this is an effect already observed in other
www.crt-journal.org 3C© 2014 WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim
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Fig. 4 (a) 10 K PL peak emission energies of QDs as function of mismatch for x = 0 (diamond), 0.15 (circle), 0.22 (triangles) and x =
0.30 (squares): the effect of increasing y for the x = 0.30 samples is indicated by the arrow. Energy values corresponding to 1.3 μm and
1.55 μm emission are indicated by dashed horizontal lines. (b) Ensemble PL spectra of x = y = 0.15, 0.22 and 0.30 at 10 K. Lines indicate
model calculation for WL levels.
Fig. 5 (a) μPL spectra taken at 4 K from different QDs in the x = 0.15 sample, showing the features of single QD emissions in the whole
1 – 1.3 μm range. (b) Power-dependent μPL spectra of a characteristic single QD in this sample, including the attribution of excitonic
species.
metamorphic structures and attributed to the surface
properties of the MB that seem to inhibit the formation
of a WL [18, 19]; the absence of a WL will have a relevant
effect both on the characteristics of single photons and
on confined carrier dynamics [23].
Single QD optical properties were studied by μ-PL at
4K: single dot emission was detected in the whole range
from 1000 to 1315 nm (figure 5) for structures grown on
In0.15Ga0.85As MBs. Power-dependent spectra were ac-
quired to identify most of the excitonic species at the
ground state: this is shown in figure 5 (b) where neu-
tral exciton X0, neutral biexciton XX0 charged excitons
X−1, X+1, X+2 and charged biexcitons XX+1 were detected,
along with other peaks (XA, XB, XC) whose origin is still
under study. Further details on optical single QD studies
can be found in Ref. [24] and [25].
μPL characterization of x = 0.30 and x = 0.22 sam-
ples (not shown here) was carried on, obtaining spec-
tra that allowed to identify single QD emission as well,
but with broader and less intense peaks, probably due to
the presence of defects that is known to occur in meta-
morphic buffers. Such defects, however, should not be
considered a problem for future development of single
photon devices based on metamorphic QD nanostruc-
tures, as various methods are available to control density
and positioning of such defects: such methods allowed
to fabricate metamorphic QD lasers with good perfor-
mance [26]. The possibility of studying many-particle
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Cryst. Res. Technol., 1–6 (2014)
O
ri
gi
na
lP
ap
er
complexes makes these nanostructures of particular in-
terest also as sources of single photons, cornerstones for
future nanophotonic devices for quantum cryptography
and quantum communication architectures.
4 Conclusion
We have designed, grown by MBE and characterized
by AFM, PL and μPL metamorphic QD nanostructures
with low densities of QDs grown on InxGa1-xAs meta-
morphic buffers by the deposition of sub-critical cov-
erages of InAs. We studied the dependence of θ sub on
the QD-MB mismatch and we conclude that the sub-
critical growth process is intrinsically different from the
Stranski-Krastanow one: in particular, by comparing data
with available model calculations we concluded that the
sub-critical deposition cannot be simply considered as
a growth regime controlled by thermodynamic equilib-
rium.
AFM measurements showed that this approach al-
lows to obtain density of QDs of the order of 108 cm−2.
InGaAs surface corrugation has an effect on the QD posi-
tioning and on the uniformity of QD distribution, as 3D
islands seem to form preferentially on ridges or mounds
of InGaAs surfaces.
By the study of ensemble PL spectra we proved that
QDs emission can be tuned up to and beyond 1.55 μm by
using InyGa1-yAs capping layers with y > x. Moreover, the
increase of x reduces the energy separation between WL
and QD levels, hinting to the possibility of having 0D and
2D levels resonant in energy. In structures with x = 0.30
no PL emission from WL was observed, confirming ear-
lier works on high density metamorphic QD structures:
this may have consequences for single photon emission
in these nanostructures. μPL characterization confirmed
that single QD emission was detectable in the whole
1.0 – 1.3 μm range for x = 0.15 samples and beyond that
for samples with higher x. The study of the power depen-
dence of single QD PL peaks allowed to identify excitonic
species and confirmed the relevance of these structures
as single photon emitters in the telecom range.
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Abstract
Photoluminescence and time resolved photoluminescence from single metamorphic
InAs/GaAs quantum dots (QDs) emitting at 1.3 µm have been measured by means of a novel
fibre-based characterization set-up. We demonstrate that the use of a wavelength tunable fibre
Bragg grating filter increases the light collection efficiency by more than one order of
magnitude as compared to a conventional grating monochromator. We identified single
charged exciton and neutral biexciton transitions in the framework of a random population
model. The QD recombination dynamics under pulsed excitation can be understood under the
weak quantum confinement potential limit and the interaction between carriers at the wetting
layer and QD states.
Keywords: single quantum dot, time resolved spectroscopy, fibre Bragg grating, excitons
(Some figures may appear in colour only in the online journal)
1. Introduction
Single self-assembled semiconductor quantum dots (QDs) are
one of the most promising candidates to build versatile photon
sources in quantum information technologies [1]. Optical
emission from isolated QDs is composed of several spectral
lines due to their 0D electronic density of states and the
Coulomb interaction between electrons and holes, a behaviour
that has influenced their consideration as artificial atoms.
Due to these unique electronic and optical characteristics,
In(Ga)As QDs have been considered as the basis to develop
sources of on-demand single photons and polarization
entangled photon pairs [2]. In parallel, progress has been
made towards the integration of self-assembled QDs in
more complex and refined devices. Among the breakthroughs
have been the increase in the temperature of operation, the
emission at longer wavelengths compatible with standard
telecommunication technology, and the improvement of the
detection efficiencies at these telecom wavelengths.
In this regard, several strategies for improving the
operational temperature of SAQDs have been reported, such
as the addition of InAlAs barriers during the epitaxial growth
of InAs QD to raise the activation energy of the carrier
thermal escape [3] or single photon emission at 45 K with
small InP/GaInP QDs [4]. Regarding this important design
parameter, there are some growth strategies to obtain QD
samples emitting in the second or third telecommunication
windows. Red shift of the InAs/GaAs QD emission by adding
10957-4484/14/035204+07$33.00 c© 2014 IOP Publishing Ltd Printed in the UK
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additional InGaAs or GaSb capping layers was reported in
[5, 6], and single QD optical emission at long wavelengths
has been reported for InAs QDs grown on metamorphic
InGaAs layers [7, 8]. As an alternative to 0D confinement
nanostructures, emission from single InAs/InP quantum wires
(QWRs) has also been reported at 1.5 µm [9]. Also, a new
growth technique to obtain InAs/InP QDs has been proposed
based on the periodic deposition of In and As on InP(001),
correlated with surface reconstruction [10], which results in
good candidates to design a single photon emitter at 1.5 µm.
Nevertheless, the low detection efficiency and signal-
to-noise ratio of the standard detectors based on In-
GaAs avalanche photodiodes (APD) at long wavelengths
(1.0–1.7 µm) still presents a matter of concern. Careful
engineering of the optical loss in the path from source
to detector is necessary to maximize the overall detection
yield. In addition, the APDs are usually operated under the
gated mode to increase the signal-to-noise ratio, a procedure
that requires a precise synchronization of the excitation
sources, detectors and electronic correlators. In [11], for
instance, single photon emission at 1.3 µm of band-pass
filtered InAs QD luminescence was demonstrated in a cavity
using InGaAs APDs detectors. Here, the whole set-up was
synchronized by a delay generator triggered through the
excitation laser, the APD gate and the time correlated single
photon counting (TCSPC) board. Using this synchronization
procedure the optical signal under evaluation can be located
at the low-noise APD detection window, and precise excitonic
and biexcitonic time decays, as well as Hanbury Brown
and Twiss (HBT) photon correlation experiments under
pulsed excitation measurements could be recorded. However,
the repetition rate of the excitation laser under such a
synchronized detection scheme is limited by the maximum
triggering speed of either the delay generator or the APD.
Moreover, and although the efforts necessary to synchronize
pulsed micro-photoluminescence (µ-PL) experiments are
only moderate, synchronized HBT experiments increase the
complexity of the set-up because the gate opening of two
different APDs must be tuned. The APD gate synchronization
was demonstrated as an useful tool in the measurement of
the g2(0) dip in HBT experiments, but this procedure does
not give information about the dynamical evolution of the
HBT correlation with time delay, g2(τ ), which is typically
extracted from experiments under CW excitation. One of
the alternatives to overcome this limitation is to work with
expensive cooled superconductor detectors [12], but again at
the expense of increasing the complexity of the set-up as well
as the measurement cost.
In this work we demonstrate a novel instrumentation
concept based on a tunable fibre Bragg grating (FBG)
filter, which permits the time resolved analysis of single
quantum dot emission at telecom wavelengths. We fabricated
a 1.3-µm band FBG filter with a bandwidth similar to that
of conventional grating monochromators, and whose central
wavelength can be tuned in a band of more than 4 nm.
This mature, low cost, all-fibre technology reduces the typical
optical losses of the monochromator filtering by more than
one order of magnitude. With this technique, conventional
InGaAs APD single photon detectors can be used, even with
no synchronization requirements, to manage photons emitted
by single QDs. In particular, we apply this novel method to
perform PL and time resolved PL (TRPL) spectroscopy on
single In(Ga)As QDs emitting at 1.3 µm, which would be
hardly measured using a conventional grating monochromator
set-up. In this way, the recombination dynamics of excitons
confined in those single QDs can be elucidated given
the increased signal-to-noise ratio. Besides the significant
reduction in insertion losses, the use of the FBG technology
opens the possibility for the future integration of single
photon emission from FBG-filtered single QDs to standard
telecom devices, such as modulators [13–15] and wavelength
routers [16].
2. Samples and experimental set-up
The metamorphic QD sample under investigation was grown
by MBE: after a 100-nm GaAs buffer, a metamorphic
In0.15Ga0.85As layer of 500 nm was deposited, followed by
5 nm of GaAs. Then a sub-critical coverage of 1.5 ML of
InAs was deposited at 490 ◦C, followed by 20 s of annealing
under As flux; QDs were capped by 20 nm of In0.15Ga0.85As.
Single QD emission in the long wavelength range in these
structures has been demonstrated by us in [7]. The use of
metamorphic InGaAs layer allows red shift of the emission
wavelength, thanks to the reduction of strain of QDs and band
discontinuities [17], while the deposition of a sub-critical
coverage of InAs followed by annealing allows one to obtain
a very low QD density (1 × 108 cm−2) for structures grown
on metamorphic layers [18].
Figure 1(a) shows the experimental set-up. The sample
was held in a fibre-based confocal microscope at 4 K to record
the single QD optical emission. Positioning of the QD on
the excitation/collection spot was carried by three ANP100
Attocube step by step piezo motors, in order to control
all x, y and z directions. Two different filtering/detection
schemes were implemented. The standard detection scheme
1 is used to obtain conventional µ-PL spectra, exciting the
samples with a 790-nm continuous wave (CW) diode laser and
analysing the emission in the collection arm of the confocal
microscope through an Andor iDus InGaAs charged coupled
device (CCD), attached to a 0.5 m monochromator with two
gratings (600 g mm−1 with 1-µm blaze; 1200 g mm−1 with
0.75-µm blaze). Detection scheme 2 is used to analyse the QD
emission through the FBG filter. The FBG was fabricated into
a photosensitive optical fibre using a CW frequency-doubled
argon ion laser at 244 nm and the phase mask technique. The
FBG is 3 cm long and has an apodization in the modulation
of the refractive index that allows a reduction in the level of
the side lobes in the optical spectrum. The central wavelength
of the FBG is 1296 nm, with a FWHM of ∼100 µeV, and a
reflectivity of 99.95% of the incident light. After fabrication,
the FBG is placed on a calibrated metal strip in order to
tune the central wavelength by compressing or stretching the
optical fibre by changing the curvature of the strip. With
this procedure we obtained a complete tuning range of more
than 4 nm. The signal leaving the tunable FBG is spectrally
2
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Figure 1. (a) Experimental set-up, with two different detection schemes. Detection scheme 1: conventional monochromator and CCD
detection. Detection scheme 2: fibre Bragg grating filtering. (b) FBG and monochromator (with two gratings) efficiency comparison.
(c) Power dependent µ-photoluminescence from a single QD emitting at 1300 nm. Inset: integrated intensity evolution of different excitonic
transitions of the QD. Straight lines correspond to the random population model fitting.
analysed using the same detection scheme as described above
under CW excitation, in order to reproduce the PL spectrum
from a single QD. µ-TRPL was carried under 790-nm pulsed
diode laser excitation with a 40 MHz repetition rate and a
FWHM <70 ps; the reflected light from the FBG is detected
by an InGaAs APD (id Quantique single mode id201) attached
to a TCSPC board (TCC900 from Edinburgh Instruments),
as shown in figure 1(a) (Scheme 2). The following APD
parameters were selected: internal trigger mode, 1 MHz
trigger frequency, dead time of 10 µs and a gate window
time of 100 ns. The comparison of optical losses between
the monochromator (both gratings) and the FBG device was
performed by using a 1300-nm tunable diode laser, having
a linewidth lower than 1 MHz, and an optical power meter
(Advantest Q8214A).
3. Results
Figure 1(b) shows the relative amplitude and spectral
resolution in the 1.3 µm band of the monochromator for
both gratings and the FBG. These traces were obtained by
using the 1.3 µm tunable laser at a fixed power of −5 dBm,
which is subsequently scanned in wavelength with the light
intensity recorded by means of a mono-channel detector.
The inset of figure 1(b) shows the integrated intensity of
the three measured spectra, normalized to the weakest signal
(1200 g mm−1 grating). The FBG filtering produces an optical
signal more than 67 times greater than the filtering from
the 1200 g mm−1 grating, and 24 times greater than the
filtering from the 600 g mm−1 grating. The computation of
the relative collection efficiency from the integrated intensity
3
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is meaningful when the QD emission linewidth is greater
than the spectral resolution of the FBG or monochromator,
as is the case here. In the opposite case of QD linewidths
below the spectral resolution, the FBG collection efficiency
is about 20 times greater than the monochromator collection
efficiency, corresponding to the FBG and monochromator
peak intensity ratio. This improvement is a consequence of
the absence in the FBG filter of optical losses associated with
lens collimation, focussing, multiple reflections and grating
efficiency. This is the main reason for using the FBG as
a wavelength selector device for single QD spectroscopy:
improving the light collection efficiency to study weak optical
signals in the second and third telecom windows.
Figure 1(c) shows the µ-PL power evolution from an
isolated InAs QD, emitting at ∼1.3 µm, as recorded with
detector scheme 1. All transitions comes from the same QD
emission, as is demonstrated by the QD scanning through
the laser spot from step by step movement of the piezo
motors. Optical transitions at 0.9574, 0.9582 and 0.9601 eV
are assigned to neutral biexcitons (XX0), neutral excitons (X0)
and positive trions (X+), respectively. The double logarithmic
plot (inset of figure 1(c)) shows that X0, XX0 and X+ exhibit
potential dependences whose fitted slopes are 0.73, 1.26 and
0.99. The slope deviation from the ideal 1 and 2 for X0 and
XX0 transitions, and the larger value for X+ with respect to
X0 can be justified by a random carrier capture mechanism,
as previously demonstrated for InAs single QDs emitting at
900–1000 nm [19, 7]. In this way, continuous lines in the
inset of figure 1(c) represent the best fit to the measured
integrated intensity variation by using a random population
model [19]. The good agreement demonstrates the validity of
the above given excitonic assignation, except for the case of
the XX0 intensity at high excitation powers, because we only
considered S levels for the QD. We measured a binding energy
of 0.8 meV for XX0, which is slightly lower than similar
results on QDs grown by MOCVD [20, 21] and MBE [7]
emitting at a similar wavelength. The µ-PL linewidth was
considerably reduced (∼250 µeV) compared to previous
samples (1 meV in [7]).
The maximum recorded signal intensity was around
100 counts s−1 for the XX0 transition under CW excitation
(figure 1(c)), by using the detector scheme 1. However, the
optical signal decreases to extremely low levels with the
InGaAs CCD under pulsed operation and integration times
of 10–60 s. This is a common single QD emission feature,
which is related to the instantaneously high density carrier
feeding under laser pulse absorption [22, 23]. Therefore,µ-PL
transients using gated InGaAs APDs are hardly measured,
as the QD optical signal is much lower than the noise level.
The use of the enhanced FBG detection technique (detection
scheme 2 in figure 1(a)) offers a great advantage for this
purpose, because it requires neither sophisticated and costly
detection systems nor a synchronized set-up. In this way the
intrinsic spontaneous emission of single QDs can be analysed
without embedding them in engineered photonic cavities, in
which spontaneous emission is altered by the Purcell effect.
Figure 2 shows the comparison between the QD spectrum
in figure 1(c) (excitation power = 160 nW) and the light
 
 
 
 
  
 
 
 
Figure 2. (a) µ-photoluminescence spectrum recorded with
detection scheme 1 at an excitation power of 81 nW. (b), (c) Fibre
Bragg grating tuning (colour) of XX0 (blue) and X+ (red)
transitions, respectively, compared with the spectrum from
(a) (black line). (d), (e) Integrated intensity versus peak position of
each acquisition at (b) (blue dots) and (c) (red dots), respectively,
compared to the spectrum in (a).
analysed with the FBG technique. The wavelength tuning
range covers both X+ (red) and XX0 (blue) transitions
(1E = 3.2 meV, 1λ = 4.4 nm), as observed in figure 2(a).
Figures 2(b) and (c) show the comparison between the spectra
of the X+ and XX0 transitions from figure 1(c) and the
FBG spectra with wavelength tuning (figures 2(a) and (b)).
Figures 2(d) and (e) show the FBG-based reconstructed
spectra by plotting the integrated intensity of the FBG spectra
versus their peak energy, as extracted from figures 2(b)
and (c). The FBG filtering spectra perfectly match those
registered by the CCD-spectrograph, which demonstrates that
the present method is equivalent to a mono-channel detection
system.
As aforementioned, the tunable FBG filtering method is
the only detection set-up able to measure µ-TRPL spectra
of single QD optical transitions in our sample with standard
InGaAs APDs, as shown in figures 3(a) and (b) for X+
and XX0 transitions, respectively. Here, we describe the
results found in the TRPL analysis. A clear increase of the
rise time is observed on increasing the excitation power,
simultaneously with the appearance of a time delay between
4
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Figure 3. Power dependent µ-TRPL evolution from X+ (left panel)
and XX0 (right panel) QD optical transitions. In both panels, grey
shadowing corresponds to the system response. Continuous curves
in red represent the best fittings of the experimental decays with the
equation described in the text.
a fast decay contribution and the slow µ-TRPL transient
of the corresponding exciton species. This is the result of
the different time phases of the QD recombination after the
absorption of the excitation pulse [24]. The fast transient
has been reported in the literature and explained by the
recombination of a broad emission, which is related to
the many-body Coulomb interaction at the QD after the
absorption of high intensity pulses [24, 23]. In order to
extract the time constants and to simulate the fast and slow
µ-TRPL components, we used the following time dependent
expression of the QD intensity:
I(t) = I0 + 1w
√
pi
2
e
− 2t2
w2 ∗
[
IfastFwF(t − t0)+ ISlow
×
(
e
− (t−(t0+D))
τd − e− (t−(t0+D))τr
)
H(t − (t0 + D))
]
.(1)
The first term (I0) corresponds to the presence of a TRPL flat
background (time uncorrelated noise). The second term is the
convolution of the system APD response (Gaussian with w =
0.38 ns) with the TRPL decay term (∗ means convolution).
This decay term is divided into fast and slow components.
The fast decay is limited by the temporal response of our
system, and can be also simulated by a Gaussian profile
(FwF(t − t0) = 1wF
√
pi
2 e
− 2(t−t0)2
w2F ), with wF = 0.2 ns. The last
term in equation (1) represents the slow decay component. It
is composed of rise and decay exponentials, characterized by
their corresponding time constants τr (rise time) and τd (decay
time). D is the delay time of the slow decay with respect
to t0 (time of the maximum intensity associated to the fast
decay). Finally, this last term is multiplied by the Heaviside
function, which is zero for t < t0 + D. It is important to note
that we fitted all TRPL transients with fast and slow decay
components for all the excitation powers (continuous red lines
in figures 3(a) and (b)).
Figure 4. (a) Delay time (D) evolution with the excitation power for
X+ (open squares) and XX0 (filled spheres) transitions. (b) Rise
time (τr) evolution with the excitation power for X+ (open squares)
and XX0 (filled spheres) transitions.
4. Discussion
Following the µ-TRPL fitting described in section 3 we
analysed the excitonic and biexcitonic decay time (τd), rise
times (τr) and delay time (D) values throughout the excitation
power range. τd of X+ and XX0 are constant in the whole
power range, with values of 1.15 and 0.96 ns, respectively. In
contrast, we find τr and D to be power dependent (figures 4(a)
and (b)). Figure 4(b) shows that τr of X+ increases from
hundreds of picoseconds to nearly a nanosecond at high
excitation power. This value is very close to the XX0 decay
time (0.96 ns), whereas the rise time for XX0 grows from
∼0.4 ns to a maximum value of 0.7 ns. The difference
between the asymptotic values of τr of X+ and XX0 can
be understood by the quantum cascade of photons between
biexcitons and excitons [25, 26]. The X+ excitonic species
can be created after neutral biexciton recombination and a
single hole capture, after recombination of the positively
charged biexciton (XX+) and its carrier relaxation, or other
similar multiexciton recombination processes. In all of these
possibilities we would expect larger rise times for X+ TRPL
than for XX0 TRPL, as the single exciton recombination
must occur after the biexcitonic transition. On the other hand,
the XX0 transition must wait for higher order multiparticle
recombination events, which are expected to be characterized
by shorter decay times.
The delay time of the slow decay component (D) also
shows an increase with the excitation power. However, in
this case no significant differences between the X+ and
XX0 delay time evolution are observed (figure 4(a)). We
tentatively propose that this delay time would be associated
5
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with the fast relaxation of the high density carrier feeding
to the wetting layer (WL) after the laser pulse absorption
at the GaAs barrier. As the laser pulse is more intense, the
number of carriers absorbed within the laser spot increases
substantially, and the time needed to dilute the WL carrier
density grows accordingly. We associate the physical origin
of this delay time and the fast decay recombination process
with the interaction of this high density of carriers at the
WL, spatially localized at the excitation spot (diameter ∼
1 µm), with the carriers being trapped at the QD levels. It
has been shown previously how the carriers at the QD interact
with a filled continuum, producing a spectral broadening of
the excitonic transitions [27]. Furthermore, WL–QD carrier
interaction was proposed before to explain the origin of the
broad spectrum at the QD emission energy [28]. Here, we
show that the delay time D between fast and slow decays
could be considered as one fingerprint of the WL–QD carrier
interaction.
Finally, the existence of a similar decay time for XX0
and X+ transitions could be understood in the framework
of the weak quantum confinement potential limit. Radiative
recombination rates are strongly affected by the quantum
correlation of electrons and holes [29]. For the strong quantum
confinement regime one expects a ratio τX
0
d /τ
XX
d = 2. Also,
τX
+
d
∼= τX0d ; hence, in this limit τX
+
d /τ
XX
d
∼= 2. On the other
hand, due to the Coulomb interaction between carriers, in the
weak quantum confinement limit it was found that τX
0
d /τ
XX
d <
1 [30, 31] and some differences between the X0 and X+ decay
times are expected, even with τX
+
d significantly larger than
τX
0
d [32]. In our case we have found τ
X+
d /τ
XX
d = 1, 2. For
InAs bulk the Bohr radius (aB) is 25 nm, and in these samples
with In0.15Ga0.85As metamorphic layers the diameter of the
QDs (dQD) can be estimated to be in the 30–45-nm range [18],
which is larger than the sizes of metamorphic QDs grown
with the SK method [33, 34]. The ratio dQD/aB > 1 justifies
the weak quantum confinement limit, where a deviation from
the strong confinement time decay relation (τX
+
d /τ
XX
d = 2) is
hence expected.
5. Conclusion
In conclusion, we have proposed a novel µ-PL characteri-
zation technique for QDs based on light filtering through a
wavelength tunable FBG. This wavelength tuning capability,
together with the increased light collection efficiency of
the FBG, offers a great advantage in studying µ-TRPL of
the different excitonic transitions using conventional InGaAs
APD detectors. Along with these operational improvements,
the wavelength tunable FBG offers an easy and cheap
alternative characterization tool that could be easily integrated
to more complex signal treatments, such as phase or amplitude
modulators. With the help of our set-up improvement, we
studied µ-TRPL from single QD optical transitions at 1.3 µm
at low temperatures and elucidated their recombination
dynamics. Time decays from biexciton and positive trion
optical transitions are understood by assuming a weak
quantum confinement QD potential, which is in concordance
with the QD size. We have also found evidence of a fast TRPL
dynamics associated with the interaction between carriers at
the WL and QD states. In future applications, increasing the
collection efficiency with FBG filtering should result in a
higher SNR ratio in HBT experiments, thus permitting a more
precise characterization of the g2(0) value. At the same time
the FBG spectral filtering method applied to the XX0–X0
cascade emission could be used to force entanglement [35],
and hence demonstrate that our QDs can be used as a
single photon emitters, or sources for polarization photon
entanglement, in the second telecom window. Furthermore,
photon collection by the FBG would be a simple way to build
such sources for quantum information management.
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